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(57) Abstract 




Y-(oy B 



V 



Compounds have formula (I), in which R 1 , R 2 , R 3 represent independently R 
from each other hydrogen, chlorine, bromine, nitro or (Ci-C 4 )alkoxy; R 4 repres- 
ents hydrogen, iodine, bromine, (Ci-C 4 )alkyl, dlalkylarnino-(Ci-C 4 )alkyi, phenyKCi-C^alkyKCi-C^alkylaminoKCpCiOal- 
kyl, phenyl or pyridinyl eventually substituted in the phenyl (heteroaromatic) moiety by halogen, (C|-C 4 )alkyl, (C r C 4 )al- 
koxy or perhaJo-(C r Chalky I; R 5 represents halogen, (CpC^alkyl, (Ci-C 4 )alkoxy, phenyl-(C r C 4 )aIkoxy, (C r C 4 )alkiny- 
loxy, (CpC 4 )aikylmercapto or (C r C 4 )aIkylsulfonyl; R* represents hydrogen, (C 1 -C 4 )alkyl v (Ci-C 4 )alkoxy^C r C 4 )alkyl or 
(C i -C^alkoxy-carbonyl ; R 5 and R 6 if necessary form together a saturated or insaturated ring moiety with 5 or 6 members, in 
which a carbon can be substituted by an S; X represents C=0 or NH; Y represents O or NH when X represents C=0; Y 
is absent when X represents O or NH; and n is a number from 0 to 2. These compounds have advantageous pesticide pro- 
perties, in particular against fungus pests. A process for producing compounds having formula (I) is also disclosed. 

(57) Zusammenfassung 

Verbindungen der Formel (I), worin R 1 , R 2 , R 3 = unabhangig voneinander Wasserstoff, Chlor, Brom, Nitro oder 
(Ci-C 4 )Aikoxy, R4 = Wasserstoff, Jod, Brom, (C r C 4 )Alkyl, Dialkylamino-(C,-C 4 )alkyI, PhenyHCi-C^alkyHCi-C^alky- 
lamino-(Ci-C 4 )alkyl, im Phenylteil (Heteroaromat) durch Halogen, (C r C 4 )Alkyl, (CpC^Alkoxy oder Perhalo-(C|-C 4 )alkyl 
gegebenenfalls substituiertes Phenyl oder Pyridinyl, R 5 = Halogen, (C|-C 4 )Alkyl, (C|-C 4 )Alkoxy, PhenyKC r C 4 )alkoxy, 
(C r C 4 )Alkinyloxy, (Ci-C 4 )Alkylmercapto oder (CpC^AlkylsuIfonyl, R* = Wasserstoff, (C,-C 4 )AlkyI, (C r C 4 )Alkoxy- 
(C r C 4 )aikyl oder (C|-C 4 )Alkoxycarbonyl, R 5 und R 6 gegebenenfalls zusammen einen Teil eines gesattigten oder ungesattig- 
ten Cyclus mit 5 oder 6 Ringgliedern, bei dem ein Kohlenstoff durch ein S substhuiert sein kann, X = C «= O, O oder NH, 
Y« Ooder NH, wennX*=C=0 ist, Y » entfallt, wenn X = O oder NH ist und n = eine Zahl von 0 bis 2 bedeuten, besit- 
zen vorteilhafte Eigenschaften bei der Bekampfung von Schadlingen, insbesondere von Schadpilzen. Ferner werden Verfah- 
ren zur Herstellung von Verbindungen der Forme! (I) beschrieben. 



LEDJGUCH ZUR INFORMATION 



Code, die zur Identifaierung von PCT-Vertragsstaaten auf den Kopfbogen der Schriften, die Internationale 
Anmeldungen gemass dem PCT verdffentlichen. 



AT 


6sueircich 


ES 


Spanicn 


ML 


Mali 


AU 


Australian 


PI 


Finnland 


MN 


Mongolci ' 


BB 


Barbados 


PR 


Frankxetch 


MR 


Mauri tan km 


BE 


Belgian 


CA 


Gabon 


MW 


Malawi 


BP 


Burkina Faso 


CB 


Vcrcinigtcs Konigrcich 


NL 


hficdcrlandc 


BG 


Bulgartcn 


CN 


Guinea 


NO 


Norwcgen 


BJ 


Benin 


CR 


Gricchenland 


PL 


Polen 


BR 


Brasilia 


HU 


Ungam 


RO 


Rumanlen 


CA 


Kanada 


IT 


Italicn 


SO 


Sudan 


CP 


Zuntralc Afrikanische Rcpublik 


JP 


Japan 


SB 


Schwedcn 


GC 


Kongo 


KP 


Demokraiiscbc Volksrcpublik Korea 


SN 


Senegal 


CH 


Schwcis 


KR 


Rcpublik Korea 


SU + 


Soviet Union 


a 


CAc d*l voire 


U 


Liechtenstein 


TD 


Tschad 


CM 


Karocrun 


LK 


Sri Lanka 


TG 


Togo 


CS 


Tscbcchoslowakui 


U) 


Luxemburg 


US 


Vcreintgte Staaten von Amcrika 


DE 


Dcutschland 


MC 


Monaco 






DK 


Dancmark 


MG 


Maria gaskar 







+ Die Beslimmung der "SU" hat Wirkung in der Russischen Federation. Es ist noch nicht 
bekannt, ob solche Beslimmungen in anderen Staaten der ehemaligen Sowjetunion Wirkung 
haben. 



WO 92/05159 



PCT/EP9 1/01 799 



Beschreibung 




Vcrfahren zu Direr Herstellnng, sie enthaltene Mittel und ihre 




Anwendnngen von 2-rTffinyI-pyrinMdinen im Agrarsektor sind beschrieben (z.B. EP 136 976, 
DE 27 34 827, EP 323 757, EP 1 12 280, JP 61/012206). Man findet aber nur wenige 
Hinweise auf fungizide Wiikung bei dieser Snbsfan7klas.se (Yakugaku Zasshi, 109(7) (1989), 
464-473; EP 323 757, DD 246 295, DD 238 791, DE 18 00 709). 

Es wurden 2-Phenylpyrimidin-Derivate gefunden, die vorteilhafte Wirkungen bei der 
BekSmpfung eines breiten Spektrmns phytopatogener Pilze, insbesondere bei niedrigen 
Dosierungen, aufweisen und keine Schadigung der Nutzpflanzen verursachen. 

Gegenstand der voriiegenden Erfindung sind daher Verbindungen der Forme 1 



R 1 , R 2 , R 3 - unabhangig voneinander Wasserstoff, Halogen, Hydroxy, Amino, Nitro, Cyano, 
Thiocyano, (Ci-C^Alkyl, Cyano-(C 1 -C4)alkyl, (C^Alkoxy, (C^AJkylamino, 
(C,-C4)Dialkylamino, (C^^Alkylcartxmylarriino, HalcKQ-C^alkyl, 
Hydroxy^Cx-C^alkyl Dihydroxy-(C 1 -C4)alkyl, (C 1 -C 4 )AIkoxy-(C 1 -C4)alkyl, 

Halo(Ci-C4)alkoxy-(C 1 -C4)alkyl, (Cj-C^Alkyllhio, Halo^Cx-C^alkyltWo, 
HalcKCi-C^alkylthicKCt-C^alkyl, (C 1 -C 4 )Alkylthio-(C 1 -C4)alkyI, (C^-C^Alkeny], 

(C^-C^Alkinyl, (C 1 ^ 4 )Alkylanrino-(C 1 -C4)alkyl 
(C 1 -C 4 )Dialkylamino-(C 1 -C 4 )aIkyl, (C 3 -C^)(^doalkylannno-(C 1 -C4)alkyl, 




R 



wonn 
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(C 3 -C9)Cydoalkyl, (CV^CycloalkyHC! -C^alkyl, 
(C 3 -C 9 )Heten)cycloalkyHC 1 -C 4 )alkyl, wobei die cydischen Reste bis zt 
durch (Cj-C^Alkyl substituiert sein konnen, (C 1 -C 4 )Alkoxycarbonyl-(C 1 -C 4 )alkyl ) 
(C 1 <: 4 )Alkylainmocaibonyl-(C 1 -Q 4 )alkyl f 
(Cj ^DialkylaminocartxmyHCj-C^alkyl, (C 1 -C 4 )AlkyIcarixmyl, 
(Cj-C^Haloalkyfcarbonyl, (Cj-C^Alkoxycarbonyl, (Cj-C^Haloalkoxycarbonyl, 
(Cj-C^Alkylthiocarbonyl, (Cj-C^Haloalkyhhiocarbcmyl, Aminocarbonyl, 
(Q^Alkylarniiiocaibonyl, (Cj-C^Haloalkylaminocarbonyl, gegebenenfells 
substituiertes Phenyl, gegebenenfalls substitmeites Phenoxy, gegebenenfells 
substituiertes Phenyl-{C 1 -C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes 
Phenoxy-{C 1 -C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes PhenylkettKC^-Q^alkyl, 
gegebenenfalls substituiertes PhenyloxycaiborryHCj-C^alkyl, 
Phenylmercapto-(C 1 -C 4 )alkyl, Phenylamino-(C 1 -C 4 )alkyl, 

PhenoxyphenyHCj-C^alkyl, wobei unter gegebenenfalls substituiert zu verstehen ist, 
dafi der Phenylteil bis zu dreifach durch Halogen, Ester, (Cj-C^Alkyl, 
(C r C4)Alkoxy, (Cj-C^Alkylihio, (Cj-C^Haloalkyl, (Cj-C^Haloalkoxy oder einfach 
durch Nitro oder Cyano substituiert sein kann, und Halo in den Substituenten ein- 
oder mehrfach durch Halogenatome substmriert bedeuten iram, 



md/oder R 3 gegebenenfalls zusammen einen gesattigten, 
aromatischen Carbocyclus oder Heterocyclus mit den Hi 
Pmit 4 bis lORinggliedern, 



Wasserstoff, Halogen, (Ci-C^Alkyl, Hydroxy-CCj-C^alkyl, Dihydroxy-(C 
G>«ano-(C r C 4 )alkyl, Halo-CCj-C^alkyl, (C 1 -C 4 )Alkoxy-(C 1 -C4)alkyl, 
Halo(C 1 -C 4 )alkoxy-(C 1 -C 4 )alkyl, (q^Alkylthio, Halo-(C 1 -C 4 )alkylthio, 
Halo-^-C^alkylthio-CCj-C^alkyl, (C 1 -C 4 )ADcylthicKCj-C 4 )alkyl, (Cj-q 
(C 2 -C 6 )Alkinyl, (Ci^ 4 )Alkylamino-(C I -C4)alkyl, 
(C r C 4 )Dialkylarnino-(C r C 4 )alkyl, (C 3 <^)Cycloalkylaniino-(C 1 -C 4 )alkyl, 
(Cj-C^Cycloalkyl, (^^CydoalkyHC! -C&lkyl, 
(C 3 -C 9 )Heterocycloalkyl-(C 1 -C 4 )alkyl, wobei die cydischen Reste bis zu di 
durch (Cj-C^Alkyl substituiert sein kormen, (C 1 -C 4 )Alkoxycarbonyl-(C 1 -C 
(Cj-C^AlkylairunocarbonyHCj-C^alkyl, 
(Ci^^alkylanrinocarbonyHCi-C^alkyl, (Ci-C^Alkylcarbonyl, 



WO 92/05159 



PCT/EP91/01790 



-3- 



(Cj-C^Haloalkylcaibonyl, (C^Alkoxycarbonyl, (q^JHaloalkoxycarbonyl, 
(q-C^Alkylthiocartxrayl, (Cj-C^HaloaDcyWriocaibonyl, Aminocarbonyl, 
(Cj-C^Alkylaminocarbonyl, (Cj^Haloalkylanrinocarbonyl, gcgebenenfalls 
substitmeites Phenyl, gegebenenfalls substituiertes Pnenoxy, gegebenenfalls 
substituiertes PhenyKC 1 -C 4 )aIkyl, gegebenenfalls substitniertes 
Phenoxy-(Ci-C4)alkyl, gegebenenfells sobstitmenes Phenylmeitapt^(C r C4)alkyl, 

gegebenenfalls sobstituieTter 5- Oder 6-gliedriger Heteroaromat, gegebenenfells 
substituiertes Phenylcarbonyl gegebenenfells substituiertes PhenylkettKCj-C^alkyl, 
gegebenenfalls substituiertes PhenyloxycaibonyHCj-C^alkyl, gegebenenfalls 
substituiertes Phenylamino-<Ci-C 4 )alkyl, gegebenenfalls substitniertes 
Phenoxyphenyl-(C 1 -C4)alkyl f wobei unter gegebenenfalls substituiert zu verstehen ist, 
daB der Pbenylteil (Heteroaromat) bis zu dreifach durch Halogen, Ester, 
(Cj-CJAIkyl, (C,-C4)Alkoxy, (Q-C^AIkyltbJo, (Cj-C^Haloalkyl, 
(C] -C 4 )Haloalkoxy oder einfach durch Nitro oder Cyano substituert sein kann, und 
Halo in den Substituenten ein- oder mehrfach durch Halogenatome substituiert 
- bedeuten kann, 



R 3 = Halogen, (C^AIkyl, (Cj-CjJAIkoxy, Hydroxy-(C 1 -C4)alkyl, 
Dihydroxy-(C 1 -C 4 )alkyl, Cyano-(C 1 -C4)alkyl, Halo-CQ-C^alkyl, 
(Cj-C^Alkoxy-CCx-C^alkyU HaloCC^alkoxyKC^alkyl, (Cj-C^Alkylthio, 
Halo-(Cj-C4)alkylthio, HaloKC 1 <4>alkylthio-<C 1 -C4)aIkyI, 
(CrC^AlkylthioKCj-C^alkyl. (CrQJAlkenyl, (CrC^Alkinyl, (C,-C4)Alkylamino, 
(C r C 4 )Dialkylamino, (C 3 -C^)Cycloalkylamino, (C 1 ^ 4 )AIkylainino-(C 1 -C4)alkyl, 
(Cj-C^Dialkylamtac^Q^all^ 
(C 3 -C9)CycloaIkyl, (^^CycloalkyHC! -C4)alkyl, 

(C 3 -C^)HeterocycloalkyKC 1 <*)alkyl, wobei die cyclischen Reste bis zu dreifach 
durch (Cj-C^Alkyl substituiert sein konnen, (C 1 ^ 4 )Alkoxycani)onyHC 1 -C4)alkyl, 
(C 1 -C 4 )AlkylaminocarbonyHC 1 -C4)alkyl, 
(Cj^Dialkylamirocarboi^^^ (Cj^Alkylcarbonyl, 
(d-C^Haloalkylcarbonyl, (Q-C^Alkoxycarbonyl, (Ci-C^Haloalkoxycarbonyl, 

(C r C4)AlkyIthiocarbonyl, (Ci-C^Haloalkylthiocaibonyl, Aminocarbonyl, 
(C r C 4 )AlkyIanunocarbonyI, (C 1 ^ 4 )Haloalkylaminocarbonyl, gegebenenfalls 
substituiertes Phenyl, gegebenenfalls substituiertes Pnenoxy, gegebenenfalls 
substituiertes PhenyHC 1 -C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes 
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Phenoxy-(C 1 -C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes PhenyMCj-C^alkoxy, 
gegebenenfalls substituiertes PhenylketcKC 1 -C 4 )alkyl, 
PhenyloxycarbonyKCj-C^alkyl, gegebenenfalls substituiertes 
Phenylamino^C 1 -C 4 )aIkyl, gegebenenfalls substituiertes 

PhenoxyphenyHC 1 -C 4 )alkyL wobei unter gegebenenfalls substituiert zu verstehen ist, 
daB der Phenylteil bis zu dreifach durch Halogen, Ester, (Cj-C^Alkyl, 
(Q-C^Alkoxy, (Cj-C^Alkyithio, (Cj-C^Haloalkyl f (Cx-C^Haloalkoxy oder 

to 

einfach durch Nitro oder Cyano substituiert sein kann, und Halo in den Substituenten 
ein- oder mehrfach durch Halogenatome substituiert bedenten irann, 

R 6 = WasserstofT, Halogen, (CVC^Alkyl, Hydroxy-(C 1 -C 4 )aIkyl, Dihydroxy-^^alkyl, 
Cyano-CCj-C^alkyl, HaloKCj-Q^alkyl, (Cj-C^AlkoxyKCj-C^alkyl, 
Halo-{C I -C 4 )alkoxy-(Ci-C 4 )aIkyl, (Cj-C^AlkyltWo, HalcKCj-C^alkylthio, 
HalcKCj -C 4 )alkylthicKC 1 -C 4 )alkyl, (Cj-C^AlkyltWcKCj-C^alkyl, (Cj-C^Alkenyl, 
(Ca-C^Alkinyl, (Cj-C^Alkylamino, (Cj-C^Dialkylanuno, 
(C3-C9)Cycloalkyiamino, (Cj-CJAlkylanrincKCj-C^alkyl, 
(C^^DialkylanrinoKC^^^ 
(Qs-CjdCycloalkyl, (Ca-CpM^ycloalkyKC! -C^alkyl, 

(C 3 -C 9 )Heterocycloalkyl-(C I -C 4 )alkyl, wobei die cyclischen Reste bis zu dreifech 
durch (Cj-C^AIkyl substituiert sein konnen, (C 1 -C 4 )Alkoxycarbonyl-(C 1 -C 4 )aIkyl, 
(C 1 -C 4 )Alkylannnocarbonyl-{C 1 -C4)alkyl, 
(Cj^DialkylaminocarbonyHCj^ 

(Ci-C^Haloalkylcarbonyl, (Cj-C^Alkyloxycarbonyl, (Q^Haloalkyloxycarbonyl. 
(C r C 4 )Alkylthiocarbonyl, (C^^HaloalkyltMocarbonyl, Anrinocarbonyl, 
(Cj <: 4 ) Alkylaminocarbonyl, (Cj^^Haloalkylaminocarbonyl, gegebenenfalls 
substituiertes Phenyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy, gegebenenfalls 
substituiertes PhenylkeuKCj-C^alkyl, gegebenenfalls substituiertes 
Phenyloxycarbonyl^Cj-C^alkyl, gegebenenfalls substituiertes 
Phenoxy-(Cj-C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenyl-(C 1 -C 4 )alkyl, 
gegebenenfalls substituiertes Phenylmercapto^C^-Q^alkyl, gegebenenfalls 
substituiertes PhenylaminoKCj-C^alkyl, gegebenenfalls substituiertes 
PhenoxyphenyKC 1 -C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes 
Phenylmercapto-(C 1 -C4)alkyl, wobei unter gegebenenfalls substituiert zu verstehen 
ist, dafi der Phenylteil bis zu dreifach durch Halogen, Ester, (Cj-C^Alkyl, 
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(Cj-C^Alkoxy, (C r C4)Alkylthio, (CVC^Haloalkyl, (C^Hatoalkoxy oder einfach 
dureh Nitro oder Cyano snbstitueri sein kann, und Halo in den Substitnemen ein- oder 
mehrfacb durch Halogenatome substitniert bedeuten kann. 



r5 R 6 gegebenenfaUs zosammen einen gesattigten, leilweise ungesattigten oder 

aromatischen Carbocyclus oder Heterocyclus mit den Heteroatomen O, N, S, Si oder 
P mit 4 bis 10 Ringgliedem, 

X = O, S, NH, N^Cj-C^Alkyl, C=0, OS oder CR'R 8 

R 7 , R 8 = unabhangig voneinander Wasserstoff, Hydroxy, (Cj-C^Alkyl oder (Cj-C^ADtoxy. 

Y = O, NH, N-(C r C4)Alkyl oder CRW wenn X = 

C = O, C = S oder CR 7 ** bedeutet, oder CR'R 10 oder entfaUt, wenn X = O, S, NH oder 
N-(C r C4)Alkyl bedeutet, 

R 9 , R 10 = unabhangig voneinander Wasserstoff, (C r G>)Alkyl, Cyano-^-C^alkyl, 
Halo-(C,-C4)alkyl, Hydroxy-CCi-C^alkyl, Dihydroxy-CCi-C^kyl, 
(q-C^Alkoxy^Cj-C^alkyLHalo^-C^alkoxy-CCrC^alkyl, 
Halo-CQ-C^alkylthio-CC^^alkyl, (C r C 4 )Alkylthio-(C 1 -C 4 )alkyl, (Cz-QOAlkenyl. 
(C2-C 6 )Alkinyl, (CpC^AlkylamincK^^alkyl, 
(C 1 ^ 4 )DialkylaminoKCi-C 4 )alkyl,(C3-C9)Cycloalkylan^ 

(^-^Cycloalkyl^Ca-^CycloalkyHC^^alkyl. 

(C 3 -C9)Heterocycloalkyl-(C r C4)alkyl, wobei die cyclischen Reste bis zu dreifach 
durch (C r C 4 )Alkyl substitniert sein konnen, gegebenenfaUs substituiertes Phenyl, 
gegebenenfaUs substituiertes Phenoxy, gegebenenfaUs substituiertes 
PhenyHCi-C4)alkyl, gegebenenfaUs substituiertef Phenoxy-(C 1 -C 4 )alkyl, 
gegebenenfaUs substituiertes Phenylamino-(C r CJalkyl, gegebenenfaUs substiruierte<; 
PhenoxyphenyHCj-C^alkyl, wobei unter gegebenenfaUs substituiert zu verstehen isL 
daB der Phenylteil bis zu dreifach durch Halogen, Ester, (C 1 -C 4 )Alkyl, 
(C 1 -C 4 )Alkoxy, (Cj-C 4 )AlkyIthio, (Cj-C^Haloalkyl, (C r C 4 )Haloalkoxy oder einfach 
durch Nitro oder Cyano substituert sein kann, und Halo in den Substituenten ein- oder 
mehrfach durch Halogenatome substituiert bedeuten kann, 
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R 9 and R 10 gegebenenfalls zusammen einen gesattigten oder teilweise ungesatngten 

Carbocyclus oder Heterocyclus mh den Heteroatomen O, N, S, Si oder P mit 4 bis 1 0 
Ringgliedem and 

n = eine Zahl von 0 his 8 bedeuten, sowie deren Sanreadditionssalze. 
In Forme] I beden tet 

R 1 , R 2 , R 3 bevoizngt unabhangig voneinander Wasserstoff, Halogen, Hydroxy, Amino, Nitro. 
Cyano, TWocyano, (Cj-C^AIkyl, CyancKCj-C^alkyl, (Ci-C^Alkoxy, 
(Cx-C^Alkylamino, (C 1 -C 4 )Dialkylamino, Halo-CCi-C^alkyl, HydroxyKCj-C^alkyL 
(Cx-C^Alkoxy-CC^^alkyl, HalcKCj-C^alkoxyKCj-C^alkyl, (Cx-C^Alkylthio, 
Halo^Cj-C^alkylthio, (C r C 6 )Alkenyl, (Qj-C^Alkinyl, 
(C 1 <: 4 )Alkylaniino-(C 1 -C4)aIkyl, (C^^DialkylamincKCi^alkyl, 
(Ca^C^doalkyiamino-CCi-C^alkyl, ((^-C^Cycloalkyl, 
(C^^)Heteir>cycloaIkyKC 1 -C4)allcyl, wobei die cyclischen Reste his zu dreifach 
durch (Cx-C^Alkyl substituiert sein konnen, (C 1 -C 4 )Alkoxycarbonyl-(C I -C 4 )alkyl, 
(Cj-C^AlkylaminocarbonyHCj^ (Cj-C^Alkylcarbonyl, 
(C 1 -C 4 )Alkoxycarbonyl, Aminocarbonyl, (Cj-C^Alkylaminocarbonyl, 
gegebenenfalls substituiertes Phenyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy, 
gegebenenfalls substituiertes PhenyHCj-C^alkyl, gegebenenfalls substituiertes 
Phenoxy^Cj -C^alkyl , gegebenenfalls substituiertes PhenylkettHCj-C^alkyl, wobei 
unter gegebenenfalls substituiert zu vexstehen ist, daB der Phenylteil bis zu dreifach 
durch Halogen, Ester, (Cx-C^Alkyl, (^-C^Alkoxy, (Cj-C^Alkylthio, 
(Q-C^Haloalkyl, (Cj-C^Haloalkoxy oder einfach durch Nitro oder Cyano 
substituert sein kann. 

R 1 Jt 2 und/oder R 3 kormen zusammen einen gesattigten, teilweise ungesattigten oder 

aromatischen Carbocyclus oder Heterocyclus mit den Heteroatomen O, N oder S mit 
4 bis 10 Ringgliedem bilden. 

R 1 , R 2 R 3 sind insbesondere unabhangig voneinander Wasserstoff, Chlor, Brom, Nitro oder 
(C r C 4 )Alkoxy, besonders bevorzugt Wasserstoff, Chlor, Brom oder OCH 3 . 

R 4 bedeutet bevorzugt Wasserstoff, Halogen, (C r C4)Alkyl, Hydroxy-(C 1 -C 4 )aIkyl ? 
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DihydroxyKC 1 -C 4 )alkyl, (CVC4>ABylthio, Pahalo-(C 1 -C 4 )alkyltbio f 
(CrCgJAlkenyl, (C^Alkhryl, (q-C^AlkylamintKCi-C^alkyl, 
(C J <:4)Dialkylaiiiino-(C 1 -C4)alkyl, (Cy^^cloalkyiamiiKKCj-C^alkyl, 
(Cj-CsK^ycloalkyl, (C r C 9 )Cycloalkyl-<C 1 -Q)alkyl, 
((^^HeterocycloalkyHCrC^alkyl, wobei die cydischen Reste bis zn dreifach 
durch (Cj-QJAlkyl subsntmert son konnen, gegebenenfalls substituiertes Phenyl, 
gegebenenfalls substituierter 5- Oder 6-ghedriger Heteroaromat, beispielsweise 
Pyrimidin, Pyridin Oder Tlriophen, gegebenenfalls substituiertes Phenylcarbonyl, 
wobeiunter gegebenenfalls substitniert zn versteben ist, da£ der Phenylring 
(Heteroaromat) bis zu dreifach durch Halogen, Ester, (Cj-C^AIkyl, (Cj-C^Alkoxy, 
(Cj-C^Alkylthio, (Cj-C^Haloalkyl, (Cj-C^Haloalkoxy oder einfach durch Nitro 
oder Cyano snbstituiert sein kaon. 

R 4 ist insbesondere Wasserstoff, Jod, Brom, Dialkylamino-(C 1 -C 4 )alkyl, 

PhenyHC 1 -C 4 )aIkyHC 1 ^4)alkylamino-(C 1 -C4)alkyl, im Phenylteil (Heteroaromat) 
durch Halogen, (Cj-C^AIkyl, (Cj-C^Alkoxy oder PerhaloKCj-C^alkyl 
gegebenenfalls substituiertes Phenyl oder Pyridinyl, besonders bevozzogt Wasserstoff. 

R 5 bedeutet bevorzugt Halogen, (Cj-C^Alkyl, (C^-C^Alkoxy, HydroxyKCj-C^alkyl, 
Dihydroxy-(Ci-C4)alkyl, Cyano-(C 1 -C4)alkyl, Halo-(C r C4)aIkyl, 
(Ci-C4)Alkoxy-(C,-C4)alkyl, Halc^Ci-C^oxy-^Cj-C^alkyL (Cj-C^Alkylthio, 
Halo-CCj-C^alkylthio, Halo-(C 1 -C 4 )alkylthio-(C 1 -C4)aIkyl, (CyC^Alkenyl, 
(C2-C6)Alkinyl. (Cj^AIkylamino, (Cj^Dialkylamino, (C 3 ^)CydoaIkylamino, 
(CpC^AlkylairuiKKCi-C^alkyl, (C 1 <: 4 )Dialkylanun(>.(C 1 -C4)alkyl, 

(C 3 -C 9 )Cycloalkylamino-<C 1 -C4)alkyl, (Cj-C^Cycloalkyl, 
(C 3 -C 9 )CycloalkyHC 1 -C4)alkyl, (C3-^)HeterocycloalkyHCj-C4)alkyl, wobei die 
cyclischen Reste bis zn dreifach durch (Cj-C^Alkyl snbstituiert sein kdnnen, 
(Cj-C^Alkylcarbonyl, (C 1 -C 4 )Alkoxycarbonyl, gegebenenfalls subsutuiertes Phenyl, 
gegebenenfalls subsutuiertes Phenoxy, gegebenenfalls substituiertes 
PhenyHCj-C^alkyl, gegebenenfalls subsutuiertes Phenoxy-(Cj-Q)alkyl, 
gegebenenfalls substituiertes PhenyMCt-C^alkoxy, wobei unter gegebenenfalls 
snbstituiert zu verstehen ist, da£ der Phenyl teD bis zu dreifach durch Halogen, Ester, 
(C r C 4 )Alkyl f (C,-C4)Alkoxy, (C^Alkylthio, (Cj-C^Haloalkyl, 
(Cj-C^Haloalkoxy oder einfach dnrch Nitro oder Cyano snbstituiert sein kann nnd 
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R 5 ist insbesondere Halogen, (Q-Q) ADcyl, (Q-C^Alkoxy , PhenyHCj-C^alkoxy, 
(Cj-C^AJkinyloxy, (Cj-C^Alkylmercapio oder (Cx^^Alkylsulfonyl, besonders 
bevoizugt Q, Br, OCH 3 Oder OC2H5. 

R 6 bedeutet bevoizugt Wasserstoff, Halogen, (Q-C^AIkyl, Hydroxy^Cj-C^alkyl, 
PerhaloKCrC^alkyl, (C 1 -C 4 )Alkoxy-(C 1 -C4)alkyl, 

HaloKC 1 -C 4 )alkoxy-(C 1 -C4)alkyl f (Cj-C^Alkylflrio, (C 1 -C 4 )Alkyltlrio-(C 1 -C4)alkyl t 
(Cj-CeJAlkenyl, (CrC^Alkinyl, (C!-C4)Alkylamino, (C 1 ^ 4 )DiaIkylamino, 
((^^Cycloalkylamino, (C 1 ^ 4 )Alkylamino-{C r C4)alkyl, 
(C^^DialkylaininoKCj-C^alkyl, ^^CycloalkylamincKCi-C^alkyl, 
(Cg-C^Cycloalkyl, (C^^cloalkyKCx-C^lkyl, 

(C 3 -(^)HeterocycloalkyHC 1 -C 4 )alkyl, wobei die cyclischen Reste bis zu dreifach 
durch (Cj-C^ ADcyl substituiert sein kdnnen, (Cj-C^Alkylcarbonyl, 
(Cj-C^Alkoxycarbonyl, gegebenenfalls substituiertes Phenyl, gegebenenfalls 
substituiertes Phenoxy, gegebenenfalls substituiertes PhenylkettKC^-C^alkyl, 
gegebnenfalls sobstituieites Phenoxycarbonyl-(C 1 -C 4 )alkyL, gegebenenfalls 
substituiertes PhenyKC 1 -C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes 
Phenoxy^Cj-C^alkyl, gegebenenfalls substituiertes PbenoxyphenyHCi-C^alkyl, 
wobei unter gegebenenfalls substituiert zu verstehen ist, dafi der Phenylteil bis zu 
dreifach durch Halogen, Ester, (Cj-C^Alkyl, (Cj-C^Alkoxy, (Cj-C^Alkylthio, 
(Cj-C^Haloalkyl, (C^-C^Haloalkoxy oder einfach durch Nitro Oder Cyano 
substituert sein kann. 

R 6 ist insbesondere Wasserstoff, (Q-C^Alkyl, (Cj-C^AlkoxyKCi-C^alkyl oder 
(Cj -C 4 ) Alkoxy carbonyL besonders bevorzugt Wasserstoff oder -0-CH2-CH 2 . 

R 5 und R 6 konnen zusanunen einen gesattigten, teilweise ungesattigten oder aromatischen 

Carbocyclus oder Heterocyclus mit den Heteroatomen O, N oder S, insbesondere mit 
4 bis 10, insbesondere 5 oder 6 Ringgliedern bilden. 

Bevorzugt stehen X fur O, NH, N-^-C^Alkyl, S, 0=0, C=S oder CR 7 R 8 , insbesondere fur 
00, 0 Oder NH und 
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R 7 , R 8 sind bevoizugt unabhangig voneinandex fur Wasseistoff, Hydroxy, (Q-C^ Alkyl oder 
(Cj-C^Alkoxy, 

Y ist voizugsweise O, NH, N^Cx-Q) Alkyl oder CRV, insbesondere O oder NH, 
wennX = 

0=0, OS oder CR^k 8 , oder Y = CR^ 10 oder entfillt, insbesondere entfallt Y, wenn X = 
0, S, NH oder NKq-C^Alkyl ist, 

R 9 , R 10 sind unabhangig voneinander Wasseistoff, (C 1 -C 9 )Alkyl oder durch Halogen, 
(C 1 -C 4 )Alkyl oder (CpC^Alkoxy gegebenenfalls substituriertes Phenyl, 

R 9 und R 10 k6nnen zusammen einen gesattigten oder teilweise ungesattigten Caibocyclus 
oder Heterocyclus mit den Heteroatomen O, N oder S mit 4 bis 10, insbesondere 5 
oder 6 Ringgliedern bilden, 

n ist vorzugsweise eine Zahl von 0 bis 4, insbesondere eine Zahl von 0 bis 2 
Halo bedeutet in den Substituenten ein- oder mehrfach durch Halogenatome substituiert 

Zur Herstellung der SSuieadditionssalze der Veibindungen der Foimel I kommen folgende 
Sauren in Frage: Halogenwasserstoffsauren wie Chlorwasserstoffsaure oder 
Bromwasserstoffsaure, Phosphorsauie, Salpetersaure, Schwefelsauie, mono- oder 
bifunktionelle CarbonsSuren und Hydroxycarbonsauren wie Essigsaure, Maleinsaure, 
Bernsteinsaure, Fumarsauie, Weinsaure, Citronensaure, SaJicylsaure, Sorbinsaure oder 
Milchsauie, sowie Sulfonsauren wie p-Toluolsulfonsaure oder 1,5-Naphthaliiidisulfonsaure 
Die Saureadditionsverbindungen der Fdnnel I konnen in einfacher Weise nach den iiblichen 
Salzbildungsmethoden, z.B. durch Losen einer Verbindung der Foimel I in einem geeigneten 
organiscben Losungsmittel und Hinzufugen der Same erhalten werden und in bekannter 
Weise, 2.B. durch Abfiltrieren, isoliert und gegebenenfalls durch Waschen mit einem inerten 
organiscben Ldsungsmittel gereinigt werden. 

Die Pyrimidine der Fonnel I konnen nach verschiedenen mehrstufigen Verfahren hergestellt 
werden. 
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Man erbSlt die Verbindungen der Fonnel I, worin Y=0,NH oder N^Cj-C^Alkyl und X 
C=0, OS oder OR 7 !? 8 bedeuten, indem man Verbindungen der Fonnel II 




Hal 



worm 

Hal = Cblor oder Brom bedeutet, 
mit Verbindungen der Fonnel m 



4 

HY- (CH^ C = C — R (HI) 

oder, fells in der Fonnel I Y = CR'R 10 oder entfallt und X = O, S, NH oder N-CCVC^Alkyl 
bedeutet, indem man Verbindungen der Fonnel IV 




(IV), 



worin 

Hal = Oil or oder Brom bedeutet, 
mit Verbindungen der Fonnel V 
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umsetzt, sowie gegebenenfalls, wenn R 4 = H bedeutet, den Wasserstoff gegen Halogen 
aostauscht 

Durch Kondensation geeigneter 3-Ketocarbonsanreester mit Benzamidinen, wobei sie in 
reiner Form oder in situ, aus ihren Salzen fireigesetzt, eingesetzt werden konnen, ohne 



Wasser oder niedere Alkohole, bei Temperaturen von 0°C bis 160 °Q bevorzugt bei 
Temperaturen zwischen Raumtemperatnr und der Siedetemperatnr des Losungsmittel, in 



Die Verfahren sind aus der literatur (vergl. Comprehensive Heterocyclic Chemistry, A-R. 
Katritzky, CW. Rees, Pergamon Press, Oxford, New York, 1984, Vol.3, S.l 13) bekannt, die 
Edukte sind kauflich oder konnen nach literaturbekannten Verfahren hergestellt werden. 

4-Pyrimidinone mit R 6 = Wasserstoff konnen in Anlehnung an entsprechende 
Literaturvorschiiften (Beilstein, 374. Erganzungswerk, Band 25, S. 279) 2-stufig in einem 
Eintopfverfahren hergestellt werden. Zunachst werden in einem inerten Losungsmittel, wie 
Toluol, THF, Dioxan oder Diethylether, entsprechende Carbonsauiederivate mit einer 
geeigneten Base, im allgemeinen mit einem Alkalihydrid, vorzugsweise NaH, oder 
Alkalialkoholat, vorzugsweise NaOMe, anionisiert, dann mit einem Ameisenester formyliert. 




Gegenwart einer geeigneten Base, wie Alkalicarbonate, Na 2 C0 3 oder K2CO3, oder 
Alkalialkoholate, zJ3. NaOMe oder NaOEt, zu entsprechenden 4-Pyrimidinonen. 
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Die anschlieBende Kondensation kann mit Benzamidinen erfolgen, wobei diese in reiner 
Form Oder in situ, mittels Basen, z.B. mit Alkoholaten wie NaOMe, bus Ihren Salzen 
freigesetzt, eingesetzt werden. Als besonders geeignet fur die Kondensation haben^ich 
protische Losungsraittel, insbesondere niedere Alkohole, erwiesen 




Bei geniigendem OberschuB an Ameisenester erhaltman das 6-H-Derivat bei guter 
Selektivitat 

Die Edukte, bei denen R 5 und R 6 = Wasserstoff bedeuten, konnen in Anlehnung an die oben 
genannten Methoden durch Umsetzung von Natriumformylessigsaureestern (Beilstein, 
Hauptwerk, Band 3, S. 627) mit Benzamidinen hergestellt werden, wobei diese in reiner 
Form oder in situ, mittels Basen, z.B. mit Alkoholaten wie NaOMe, aus fluen Salzen 
freigesetzt, eingesetzt werden. Die Reaktion kann in protischen Losungsmittel, wie Wasser 
oder Alkoholen, bei Raumtemperamr, erhohten Temperaturen oder auch bei der 
Siedetemperatur des LSsungsmittels erfolgen, wobei gegebenenfolls eine HUfsbase wie 
Alkalicarbonate oder Alkalialkoholate eingesetzt werden konnen. 




Die Modifizierung bekannter Pyrimidinone, insbesondere zur Hersteliung von Vertrindungen 
der Fbrmel I mit R 5 = Halogen, erfolgt durch Umsetzung der entsprechenden 4-Pyrimidinone 
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mit elementaren Halogenen, beispielsweise Chlor oder Brom, in einem aprotischen oder 
protischen Losungsmittel wie Essigsaure (vergl. Comprehensive Heterocyclic Chemistry, 
AIL Kairitzky, C.W. Rees, Pergamon Press, Oxford, New York, 1984, VoL3, S.70). 



Die so erhaltenen 4-Pyrimidinone konnen mit fiberschussigem POCl 3 (POBr 3 ) ohne 
Losungsmittel, in einem gegen POCl 3 (POBr 3 ) inertem Losungsmittel oder in einem 
basischen Losungsmittel wie DMF ohne oder mit einem Samefanger wie 
N,N-Dunethylamlin in 0,001 bis 2 Molaquivalenten, im allgemeinen 0,02 Aquivalenten, bei 
Temperaturen von 50°C bis 1 10°C bevorzugt bei der Siedetexnperatur des POQ 3 (POBr 3 ), in 
die entsprechenden 4-Halogenpyrimidine der Formel (TV) flberfuhrt werden (vergl. 
Comprehensive Heterocyclic Chemistry, AJL Kairitzky, CW. Rees, Peigamon Press, 
Oxford, New York, 1984, Vol.3, S.89). 



In Abhangigkeit von der Reakti vital der Derivate kann man bei den 4-Halogenpyrimidinen in 
einem inerten Losungsmittel beispielsweise Toluol oder THF bei einer Temperatur von 0°C 
bis 150°C vorzugsweise von 25°C bis 50°C das Halogenatom gegen Alkoholate der 
entsprechenden Alkinole (Formel V), hergestellt ans dem entsprechenden Alkinol und einer 
Base, vorzugsweise NaH, austauschen (vergL Comprehensive Heterocyclic Chemistry, A.R. 




Halogen 
(Q 2 3r2) 




Hal 



R 
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Katritzky. CW. Rees, Pergamon Press, Oxford, New York, 1984, VoL3, S. 100). 



In analoger Weise kann man auch enlsprechende Amine (Fannel V) 



R 



10 



HX- 



(CH2> 



(V) 



in geeigneien Lostmgsmitteln, wie DMF, Acetonitril Oder DMSO, mit 4-Halogenpyrimidinen 
umsetzen, wobei hier die entstehende HQ (HBr) mit einer Base, zJ5. Triethylamin, 
abgefangen werden sollte. 



Pyrimidine der Formel I, worin Y = O, NH oder N-CCj-C^Alkyl bedeutet, kormen durch 
Reaktion von Mucobrom(chlor)saure erhalten werden (vergL Comprehensive Heterocydic 
Oiemistry, AJL Katritzky, CW. Rees, Pergamon Press, Oxford, New York, 1984, VoL3, S 
127). Ubertragt man diese Reaktionsfolge auf Benzamidine oder deren Salze, so erhalt man 
Pyrimidinium-Salze (vergl. Beilstein, Hanptwerk, Band 25, S. 141). In protischen 
Losungsmitteln kann man bei Temperatnren von 25°C bis zur Siedetemperatnr des 
Losungsmittels. vorzugsweise von 40°C bis 60°C unter Basenzusatz, vorzugsweise 
Alkalialkoholare, Pyrimidincarbonsaure-Salze als Kondensationsprodukte erhalten. 



o o 




OH 



Br Br 
(CI) (CI) 




H 2 N ^NH 




Br O 

Die nachfolgende Chlorierong der Carbonsanre mit Chlorierungsreagenzien, z.B. 
Tbionylchlorid, ergibt die enstprechenden aktivienen Saure-Derivate. 
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N" N 




R OH 



r a 



Die Umsetzurig der 4-P>ainiidinc^Tboi^urechloride mit entsprechenden Alkoholen, 
Alkoholaicn oder Aminen, die jeweils bexeits cine Dreifachtrindung tragen, in protiscben 
oder aprotischen LSsungsmitteln, fuhrt unter Standardbedingungen 20 entsprechenden Estem 
oder Amiden. 



Enisprechend kSnnen Verbindungen der Fonnel TU in denen X eine andere Bedeutung als 
C=0 hat, hergestellt werden. 

Als Beispiel fur eine nachtragliche Modifizierung sei eine ObergangsmetaU-katalysiene 
Arylierung der Alkinylfunlction (vergL M Reser, UF. Fieser, Reagents for Organic 
Synthesis, John Wiley and Sons, New York, Chichester 1977, Vol. 6, Sedte 59 ff.) genannL 
So kann man beispielsweise in Mischungen ans inerten and basischen Losungsmitteln oder in 
basischen Lfisungsmitteln beispielsweise Triethylamin, Alkine mit halogenierten, zB. 
jodienen) Aromaten oder Heteroaiomaten zur Reaktion hringen, wobei bevorzugt 
modifiziene Pd-Katalysatoren verwendet werden. 



R 



1 
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AIs wei teres Beispiel f3r eine nacbtragliche Modifiaenmg sei die Halogemenmg der 
ADdnyl-Funktion genannL In Abwandlung literaturbekannter Methoden ("Alkine, Di- and 
Polyine, AUene, Kumulene" / Methoden der orgamscben Oiemie/(Houben/WeylX 
Thieme-Verlag, Stuttgart, 1977, Band 5,2a: S. 600 ff.) kann in einem geeigneten aprotischen 
Losungsmittel wie THF oder Dioxan, mh Basen, z&. n-Butyllithium, das tenninale Proton 
des Ethinyl-Derivates abstrahiert tmd anschliefiend ein Halogen, beispielsweise Jod Oder 
Brom, eingefQhrt werden. 




Die erfindungsgemSfien Verbindungen der Fonnel I kSnnen zum Schutz verschiedener 
Kultuipflanzen gegen pathogen Mikroorganismen, insbesondere Fungi, eingesetzt werden, 
wobei sie sich durch cine besonders hohe Kulturpflanzeiwertragiichkeit anszeichnen. Sie 
besitzen vorteilhafte preventive und systemische Eigenschaften, bereits in das pflanzliche 
Gewebe eingedrungene pilzliche Krankheitserreger lassen sich auch erfolgreich kurativ 
bekfimpfen. Durch Bespruhen, Bestauben oder andere Applikationen mh Wirkstofifen der 
Formel I konnen Pflanzen und bestehende oder zuwachsende Pflanzenteile vor anftretenden 
SchSdlingen geschQtzt werden. Sie eignen sich auch als Beizmiuel zur Behandlung von 
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Saatgut und Stecklingen zum Schutz vor PiMnfektionen sowie im Erdboden auftretende 
pathogene Pilze, Das Wiikungsspektmm der beanspruchten Vertrindungen erfiaBt eine 
Vielzahl verschiedener wirtschaftlich bedeutender, pbytopathogener Pilze, wie Alternaria 
mali, Botrytis cinerea, Benzimidazol- und Dicarboximid- sensible und resistente Stamme, 
Sclera tinia sclerotiorum sowie weitere Grauschimmelarten^Cercospora 
beticola,Ceratobasidium cereaKs,Erysiphe graminis, Erysiphe graminis bardei, Erysiphe 
chichoraceanim sowie andere Echte Mehltauarten, Fusarium culmorum und andere 
Fusariumarten, Monfliniaarten, Leptosphaeria nodorum sowie andere Septoriaarten und 
Blaltfleckenverursachende Arten, Pellicularia sasakii, Pyricularia oiyzae und andere 
Reispilzsarten, Phytophthora infestans, Phytophtora capsici und verschiedene andere Kraut- 
und Knollenfiulepilze, Plasmopara viticola, Pseudoperonospora cubensis und weitere 
Pemospora oder Falsche Mehltauarten, Pseudocercosporefla hetpotrichoides und 
verschiedene andere Augenflecken bzw. Halmbruch verursachende Pilzarten, Puccinia 
recondita und verschiedene andere Rostpilze, Pyrenophora teres und andere Drechsleraarten, 
Ustiiagoarten, Venturia inaequalis und Schorfarten, wobei jedocb die Wirkung gegen 
Ascomyceten und Deuteromyceten und insbesonders gegen BCM-resistente 
Pseudocercosporella berpotrichoides-Stamme hervorzubeben isL 

Die erfindungsgemaBen Vertrindungen eignen sich daneben auch fiir den Einsatz in 
technischen Bereichen, beispielsweise als Holzschutzmittel, als Konservieningsmittel in 
Anstrichfarben, in Kuhlschmiennittel fur die Metallbearbeitung oder als 
Konservieningsmittel in Bohr- und SchneidSlen. 

Gegenstand der Erfindung sind auch MitteU die die Verbindungen der Formel I neben 
geeigneten Formulierungshilfsmitteln enthalten. Die erfindungsgemaBen Mittel enthalten die 
Wirkstoffe der Formel I im allgemeinen zu 1 bis 95 Gew.-%. 

Sie konnen auf verschiedene Art formuliert weiden, je nachdem wie es durch die 
biologischen und chenrisch-physikalischen Parameter vorgegeben isL Als 
FoimulierungsmSglichkeiten kommen daher in Frage: Spritzpulver (WP), emulgierbare 
Konzentrate (EC), waBrige Dispersionen auf 01- oder Wasserbasis (SC), Suspoemulsionen 
(SC), Staubemittel (DP), Beizmittel, Granulate in Form von wasserdispergierbaren 
Granulaten (WG), ULV-Formulierungen, Mikrokapseln, Wachse oder Koder. 
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Diese einzelnen Fbrmulierungstypen sind im Prinzip bekannt und werden beispielsweise 
beschrieben in: 

Winnacker-Kuchler, "Chemische Technologie n , Band 7, CHauser Verlag Munchen, 4. AufL 
1986; van Falkenberg, "Pesticides Formulations", Marcel Dekker N.Y., 2nd Ed. 1972-73; K. 
Martens, "Spray Drying Handbook", 3rd Ed. 1979, G. Goodwin Ltd. London. 

Die notwendigen Fbnnulierungshilfsnrittel wie Inertmaterialien, Tenside, Losungsmittel und 
weitere Zusatzstoffe sind ebenfalls bekannt and werden beispielsweise beschrieben in: 
Watkins, "Handbook of Insecticide Dost Diluents and Carriers", 2nd Ed., Darland Books, 
Caldwell N J.; H.v.Olphen, "Introduction to Clay Colloid Chemistry, 2nd Ed., J. Wiley & 
Sons, N.Y.; Marsden, "Solvents Guide", 2nd Ed., Interscience, N.Y. 1950; Mc Cutcheon's, 
"Detergents and Emulsifiers Annual", MC PubL Corp., Ridgewood, NX; Sisley and Wood. 
"Encyclopedia of Surface Active Agents", Chem. PubL Co. Inc., N.Y. 1964; Schonfeldt, 
"Grenzflachenaktive Athylenoxidaddukte", Wiss. VerlagsgeselL, Stuttgart 1976; 
Winnacker-Kuchler, "Chemische Technologie", Band 7, C Hanser Verlag MQnchen, 4. Aufl. 
1986. 

Auf der Basis dieser Fbrmulierungen lassen sich auch Kombinationen mit anderen pestizid 
wirksamen Stoffen, Dungemitteln und/oder Wachstumsregulatoren herstellen, z. B. in Form 
einer Fertigformulierung Oder als Tankmix. 

Spritzpulver sind in Wasser gleichmaBig dispergierbare Praparate, die neben dem Wirkstoff 
aufier einem Verdunnungs- oder Inertstoff noch Netzmittel, z. B. polyoxethylierte 
Alkylphenole, polyoxethylierte Fettalkohole, Alkyl- oder Alkylphenol-sulfbnate und 
Dispergiermittel, z. B. ligninsulfonsauies Natrium, 

2^'-dinaphthyl-methan-6,6'-disulfonsauxes Natrium, dibutylnaphthalin-sulfonsaures Natrium 
oder auch oleoylmethyltaurinsaures Natrium enthalten. Emulgierbare Konzentrate werden 
durch Auflosen des Wirkstoff es in einem organischen Losungsmittel, z. B. Butanol, 
Cyclohexanon, Dimethylformamid, Xylol oder audi hohersiedenden Aromaten oder 
Kohlenwasserstoffen unter Zusatz von einem oder mehreren Emulgatoren hergestellt 

Als Emulgatoren konnen beispielsweise verwendet werden: Alkylaiylsulfonsaure 
Calcium-Salze wie Ca-dodecylbenzolsulfonat oder nichtionogene Emulgatoren wie 
Fettsaurepolyglykolester, Alkylarylpolyglykolether, Fettalkoholpolyglykolether, 
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Propylenoxid-Ethylenoxid-ScnthanfettsSurewter, Polyoxethylensoxbitan-Fettsaureester Oder 
Polyoxethylensortritester. 

St^ubemittel erfaSlt man duich Vennahlen des Wiikstoffes mit fein vcrteilten festen Stoffen, 
z. B. Talkum, naturiichen Tonen wie Kaolin, Bentonit, Poiyphillit oder Diatomeeijerde. 
Granulate konnen entweder durcfa Verdusen des WirkstofFes auf adsorptionsfahiges, 
granuliertes Inertmaterial hergestellt werden oder durch Aufhringen von 
Wiikstoffkonzentraten mittels Klebemitteln, z. B. Polyvinylalkohol, polyacrylsaurem 
Natrium oder auch Mineralolen, auf die OberflSche yon TYagerstoffen wie Sand, KaoHnite 
oder von granuliertem Inertmaterial. Auch kdnnen geeignete Wirkstoffe in der fur die 
Herstellung von Diingemittelgranulaten fibHchen Weise - gegebenenfalls in Mischung mit 

Diingemitteln - granuliert werden. 

In Spritrpulvern betragt die Wirkstoffkonzentration 10 his 90 Gew.-%, der Rest zu 100 
Gew.-% besteht aus Oblicben Fbnnulierungsbestandteilen. Bei emulgierbaien Konzentraten 
kann die Wirkstoffkonzentration 5 his 80 Gew.-% betragen. Staubf&mige Fonnulierungen 
enthalten meistens 5 bis 20 Gew.-%. Bei Granulaten hfingt der Wiikstoffgehalt zum Teil 
davon ab, ob die wirksame Vertrindung flussig oder fest voriiegt und welche Verbindung 
flussig oder fest voriiegt und welche Granulierhflfemittd, Fullstoffe usw. verwendet werden. 

Daneben enthalten die genannten Wirkstofformulierungen gegebenenfalls die jeweils 
iiblichen Haft-, Netz-, Dispergier-, Emulgier-, Penetrations-, Ufcungsmittel, Full- oder 

Tragerstoffe. 

Zur Anwendung werden die in handelsublicher Form voriiegenden Konzentrate 
gegebenenfalls in ublicher Weise veidflnnt, z. B. bei Sprittpulvem, emulgierbaien 
Konzentraten, Dispersionen und teilweise auch bei Mikrogranulaten mittels Wasser. 

Staubformige und granulierte Zubereitungen sowie verspruhbare L6sungen werden vor der 
Anwendung iiblicherweise nicht mehr mit weiteren inerten Stoffen verdunnt 

Mit den auBeren Bedingungen wie Temperatur, Feuchtigkeh u. a. variiert die erforderliche 
Aufwandmenge. Sie kann innerhalb weiter Grenzen schwanken, z. B. von 0,005 bis 10,0 
kg/ha, vorzugsweise liegt sie im Bereich von 0,01 bis 5 kg/ha. 
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Die erfindungsgemaBen WiikstofFe konnen in ihren handelsublichen Foimulierungen 
entweder allein Oder in Kombinalion mit weileren, literaturbekannten Fungiziden 
angewendet wraden. 

Als literaturbekannte Ftmgizide, die erfindungsgemaB mit den Verbindungen der Fbnnel I 
kombiniert werden kdnnen, sind beispielsweise folgende Produkte zu nennen: 
Imazalil, Prochloraz, Fenapanil, SSF 105, Triflumizol, PP 969, Flutriafol, BAY-MEB 6401 . 
Propiconazol, Etaconazol, Diclobutrazol, Tebuconazole, Bitertanol, Triadimefon, 
Triadimenol, FluotrimazoU Tridemoiph, Dodemorph, Feupropinioiph, Falimorph, 
Dimethomorph, S-32165, Chlobenzthiazone, Parinol, Buthiobal, Fenpropidin, Trifbrine, 
Fenarimol, Nuarimol, Triarimol, Ethirimol, Dimethmmol, Bupirimate, Rabenzazole, 
Tricyclazole, Fluobenzimine, Pyroxyfur, NK-483, FP-389, Pyroqinlon, Hymexazole, 
Fenitropan, UHF-8227, Cymoxanil, Dichloflunanid, Captafbl, Captan, Folpet, Tolylfluanid, 
Chlorothalonil, Etridiazol, Iprodione, Procymidon, Vindozolin, Metomeclan, Myclozolin, 
Dichlozolinate, Flnorimide, Drazoxolan, Orinomethionate, Nitrothalisopropyl, Dithianon, 
Dinocap, Binapacrvl, Fentinacetate, Fentinhydroxide, Carboxin, Oxycarboxin, Pyracarbolid, 
Methfuroxam, Fenfuram, Funnecyclox, Benodanil, Mebenil, Mepronil, Flutolanil, 
Fuberidazole, Thiabendazole, Carbenriazim, Benomyl, Thiophanale, Thiophanatemethyvl, 
CGD-95340 F, KF-1216, Mancozeb, Zineb, Nabam, Uriram, Propineb, Protbiocarb, 
Propamocarb, Dodine, Guazatine, Dicloran, Quintozene, Chloroneb, Tecnazene, Biphenyl, 
Anilazine, 2-Phenylphenol, Kupferverbindungen wie Cu-oxychlorid, Oxine-Cu, Cu-oxide, 
Schwefel, Fosethylalumiraum, Natrium-dodecylbenzolsiilfonat, Natrium-dodecylsulfat, 
Natrium-Cl 3/C1 5-alkoholethersulfonat, Nalriumcetostearylphosphatester, 
Dioctyl-natrimnsulfosuccinat, Natrium-isopropylnaphthalinsiilfonat, 
Nalrium-methylenbisnaphthalinsulfonat, Cetyl-trimethyl-ammoniumchlorid, 

Salze von langkettigen primaien, sekundaren oder tertiaren Aminen, Alkyl-propylenamine, 
Laniyl-pyridinium-bromid, ethoxilierte quateimerte Fettamine, 
Alkyl-dimethyl-benzylammoniumcWorid und l-Hydroxyethyl-2-alkyl-imidazolin. 

Die oben genannten Kombinafionspartner stellen bekannte Wirkstoffe dar, die zum groBen 
Teil in CH. R. Worthing, U.S.B. Walker, The Pesticide Manual, 7. Auflage (1983), British 
Crop Protection Council, beschrieben sind. 
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Dariiber hinaus konnen die erfindungsgemaBen Wiikstoffe, insbesondere die der aufgefuhrten 
Beispiele, in ihren handelsublicben Fonnulierungen sowie in den ans diesen Fonnulierungen 
bereiteten Anwendungsfbnnen in Mischung mil andeien Wirkstofifen, wie Insektiziden, 
Locks toffen, Sterilantien, Akariziden, Nemaririden, Fungiziden, wachstnmsregulierenden 

* 

Stoffen oder Herbiziden vodiegen. Zo den Insektiziden zahlen beispielsweise 
Phosphorsaureester, Carbamate, Carbonsaureester, Fbnnamidttne, Zmnvexbindungen, durch 
Mikroorganismen hergestellte Stoffe u. a.. Bevorzugte Mischungspartner sind: 

1. aus der Gruppe der Phosphorsaureester 
Azmphos-ethyl^zinphosmethyl, l-<4-Chlorphenyl)-4-(0-ethyl, 
S-propyl)phosphoryloxypyrazol (TTA-230), Chlorpyrifos, Coumaphos, Demeton, 
Demeton-S-methyl, Diazinon, Dichlorvos, Dimethoat, Ethoprophos, Etrimfos, Fenitrothion, 
Fenthion, Heptenophos, Parathion, Paralhionmethyl, Phosalon, Pirimiphos-ethyl, 
Pirimiphos-methyl, Profenofos, Prothiofos, Sulprofos, Triazophos, Trichloiphon. 

2. aus der Gruppe der Carbamate 

Aldicarb, Bendiocart), BPMC (2-(l-Methylpropyl)phOTylmethylrarbamat), Butocarboxim, 
Butoxicarboxim, Carbaiyl, Carbofuran, Carbosulfan, Qoethocarb, Isoprocarb, Methomyl, 
Oxamyl, Pirimicarb, Promecarb, Propoxur, Thiodicarb. 

3. aus der Gruppe der Carbonsanreester 

Allethrin. Alphamethrin, Bioallethrin, Bioresmethrin, Cycloprothrin, Cyfluthrin, Cyhalothrin, 

Cypermethrin, Deltamethrin, 2,2-Dimethyl-3- 

2-chlor-2-trifluonnethylvinyl)^ 

cyano-3-phenyl-2-methyl-benzyl)ester (FMC 54800), Fenpropalhrin, Fenfluthrin, Fenvaierat 
Flucythrinate, Flumethrin, Fluvalinate, Pennethrin, Resmethrin, Tralomethria 

4. aus der Gruppe der Fonnamidine 
Amitraz, Chlordimeform. 

5. aus der Gruppe der Zinnverbindungen 
Azocyclotin, Cyhexatin, Fenbutatinoxid 



WO 92/05159 



PCIYEP91/01790 



-22- 

6. Sonstige 

Abamektin, Bacillus thnringiensis, Bensultap, Binapacyl, Bromopropylate, Buprofecin 
Camphechlor, Caitap, Chlorobenzilam, Chlorfluazoion, 
2-(4-ChlorphenylH»5-<lipheiiyltMophra (UBI-T 930), Chlofentezine, 
Cyclopropanc^rbonsauie(2-iiaphlhy (Ro 12-0470), Cyromacin, DDT, Dicofol. 

N-{3,5-Dic±lor-4-(l,l,2, 2-tetrafIuoroetboxy)phenyiamino)c^^ 
(XRD 473), Diflubenznron, N-(23-Dibydio-3-in^ 

Dinobuton, Dinocap, Endosulfan, Fenoxycarb, Fenlhiocarb, Flubenziznine, Flufenoxuron, 
Gamma-HCH, Hexytfriazox, Hydramethylnon (AC 217 300), Ivermectin, 
2-Nitro-methyM^^ydro-6H-thia2in (SD 52618), 2-Mtromeftyl-3,4-dihydn)thia20l (SD 
35651), 2-hRtromethylene-13-thia2mon-3yiKarbamaldehy^ (WL 108 477), Propaigite, 
Teflubenzuron, Tetradifon, Tetrasul, Thicyclam, Triflumaron, Kempolyeder- und 
Granuloseviren. 

Der WirkstofFgehalt der ans den handelsublichen Fbrnralieningen bereiteten 
Anwendnngsformen kann in weiten Bereich variiercn, die Wirkstoffkonzentration der 
Anwendnngsformen kann von 0,0001 bis zu 100 Gew.-% Wirkstoff, voizugsweise von 0,001 
bis 1 Gew.-%, Iiegen. Die Anwendung geschieht in einer den Anwendnngsformen 
angepaBten ublichen Weisen. 

Nachfolgende Beispiele dienen zur Eriautenmg der Erfindung. 
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A. Fbnnulierungsbeispiele 

a) Ein Staubemittel wild erhalten, indem man 10 Gew.-Teile Wiikstoff und 90 Gew.-Teile 
Talkum als Ineiistoff mischt und in einer Schlagmuhle zeikleineit 

b) En in Wasser leicht dispergierbares, benetzbares Pulver wird erhalten, indem man 25 
Gew.-Teile Wirkstoff, 65 Gew.-Teile kaolinhaMgen Quarz als Ineitstoff, 10 Gew.-Teile 
ligninsulfonsanres Kalium und 1 Gew.-Teil oleoylmethyltaurinsames Natrium als Netz- und 
Dispergiermittel mischt und in einer SnftmGhle mahlt 

c) Ein in Wasser leicht dispergierbares Dispersionskonzentrat stellt man her, indem man 40 
Gew.-Teile Wiikstoff mit 7 Gew.-Teilen eines SulfobemsteinsSurehalbesters, 2 Gew.-Teilen 
eines Ligninsulfonsaure-Natriumsalzes und 51 Gew.-Teilen Wasser mischt und in einer 
Reibkugelnriihle auf eine Feinheit von unter 5 Mikron vennahlt 

d) Bn emulgierbares Konzentrat lSBt sich herstellen aus 15 Gew.-Teilen Wiikstoff, 75 
Gew.-Teilen Cyclohexanon als Losungsmittel und 10 Gew.-Teilen oxethyliertem 
Nonylphenol (10 AeO) als Emulgator. 

e) Ein Granulat laBt sich herstellen aus 2 bis 15 Gew.-Teilen Wiikstoff und einem inerten 
Granulattrageimaterial wie Attapulgjt, Bimsgranulat und/oder Quaizsand. 
ZweckmaBigerweise verwendet man eine Suspension des Spritzpulvers aus Beispiel b) mit 
einem Feststoffanteil von 30 % und spritzt diese auf die OberQMche eines Attapulgitgranulats, 
trocknet und veimischt innig. Dabei betrSgt der Gewichtsanteil des Spritzpulvers ca 5 % und 
der des inenen Tragermaierials ca- 95 % des fertigen Granulats. 
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B. Chemische Beispiele 



Beispiel 1: 



5-Methoxy-2-pbenyl-4-(3-propinyloxy>^^ 



Verbindung Nr. 1.1 




N 



C 

CH 



Zu 33 gNaH (8 0% in Mineral 51) in 500 ml abs. THF tropfte man 1 5 % einer Mischung aus 
1 1 8 g Ameisensaureethylester und 104 g Methoxyessigsauremethylester und erwfinnte das 
Reakti onsgemisch gelinde bis eine WasserstofFentwicklung festzustellen war* Den iestlicben 
Anieil der obigen Mischung tropfte man anschlieBend so zu, dafi die Reaktionstemperalur bei 
35 - 40 °C lag und ein mittlere Wasserstoffentwicklung beobachtet wurde. Hierbei bildete 
sich ein schwer ruhrbares Reaktionsgemisch. Das Gemisch wurde 16 Stunden 
stehengelassen. AnschlieBend gab man 500 ml Isopropanol, 513 g Natriummethanolat und 
195 t 7 g Benzamidinbydrochlorid (80 -85%, techn. Qualitat, ca. 15 % Wasser enthaltend) 
hinzu und erhitzte dieses Reaktionsgenrisch 120 Minuten unter RuckfluB, wobei das THF 
leilweise abdestilliert wurde. AnschlieBend destillieite man die Losungsmittel ab und nahxn 
den Ruckstand in Wasser auf, sauerte nrit Essigsiure an und erhielt nach dem Abfiltrieren 
145 g (72%) S-Methoxy^-phenyl^lH^pyrimidinon, Smp.: 203-205 °C 



In 600 ml POQ 3 und 10 ml N^-Dimethylamlin erhitzte man 151 g 
5-Methoxy-2-phenyl-4~( lH>pyrimidinon unter RfickfluB. Nach voDstSndiger Losung des 
Pyrimidinons ( ca. 60 Minuten ) destillieite man bei ca. 200 mm Hg das POQ 3 ab, nahm in 
Methylenchlorid auf und hydrolysierte, wusch die organische Phase neutral, trocknete diese, 
destillierte das Losungsmittel ab und erhielt 155 g (95 % ) 
4-Chlor-5-methoxy-2-phenylpyrimidin f Smp.: 163-167 °C. 



Zu 3,9 g NaH (80% in Mineralol) in 200 ml abs. THF tropfte man 73 g Propinylalkohol, 
riihne eine Stunde und gab dann 22,1 g 4-CWor-5-methoxy-2-phenylpyrimidin hinzu. Nach 



hi 
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16 Stunden hydrolysiene man, extrahierte mit Essigester oder Methylenchlorid, wusch die 
organische Phase, trocknele diese, destfflieite das Ldsnngsmittel ab und erhielt 23 g ( 96 % ) 
5-Methoxy-2-phenyl^im)pinyloxypyriinidin, Snip.: 113 °C Sdp.: 145 °C/ 0,05 mbar. 

Beispiel2: 

5-Methoxy-2-phfinyl^H4-tolyl)-3-pT(^ylo^>pyrimidm 




N 



Verbindung Nr. 1.43 '''Y^^O' 0 ^ 2 

In 30 ml Triethylanrin wurden 2,4 g 5-Methoxy-2-phenyl^propinyloxypyriiradin^ 0,07 g 
Bis-(triphenylphosphin)-palladiumdichIorid und 0,01 g Kupfer-(I)-jodid vorgelegt und 2,8 g 

4- Jodtoluol zugetropft. Nach 16 Stunden wurde die Hauptmenge Triethylanrin abdestilliert, 
der Riickstand in Methylenchlorid aufgenommen und mit Wasser gewaschen, getrocknet und 
eingeengt Nach Reinigung mittels Saulenchromatographie, mit Essigester und Heptan (1:1) 
als Laufmittel, eihielt man 1,9 g (58 %) 

5- Methoxy-2-phenyWH4-tolyl)-^^ 
Smp.: 103- 105 °C. 

Beispiel 3: 

5-Metboxy-2-phenyWl-jodo-3-^^ 
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Verbindung Nr. 134 




Unttsr NyAtmospharc legte man 4,8 g 5-Mefeoxy-2-phenyl^propinyloxyp)riimdin in 100 
ml THF vor, kflhlte anf -78 °C ab, gab 14 ml 1,6 m n-BolyilifliinmlSsung in Hexan hrnzn. 
Nach ca. 1 Stunde gab man 5,6 g Jod dazu, lieB das Gemisch anf Ranmtemperatur erwSrmen 
und hydrolysierte nach ca. 30 Minuten. Man nahm in Methylenchlorid anf, wusch mit 
Wasser, destillierte das Losungsmittel ab, und erhielt nacfa sSnlenchromatographischer 
Reinigung, mit Essigester und Hepian (3:7) als Lanfimttel, 6,0 g 
5-Memoxy-2-phenyl-4-(l-jodo-3-propmyloxy)-pyiimidin^ 148 - 150 °C. 

Beispiel 4: 




5-Brom-2-pbenyl-4^3-piopinyloxy)-pyrinudin 




Verbindung Nr. 1.96 



N 

Br 



C 



H 



In 300 ml Wasser ruhrte man 3-4 Tage 95 g Benzamidinhydrochlorid (80 - 85 %, techn. 
Qualitat, ca. 15 % Wasser enlhaltend) und 70 g Natriumfonnylessigsanreethylestex, sauerte 
mit Essigsaure leicht an und erhielt nach dem Abfiltrieren 33 g (38 %) 
2-Phenyl^lH>pyrhmdinon, Smp.: 198 - 203 °C 
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Zu 70,8 g 2-Phenyl^l H^pyrimidinon in 250 ml Esogsanre tropfte man 65,5 g (20,9 ml) 
Brom, riihrte 5 Stunden und lieB das Reaktionsgenrisch 18 Stunden stehen, gab auf dne 2 kg 
Eis/Wassermischung und oinelt nach dem Abfiltrieren 1 02,8 g (99 %) 
5-Brom-2-phenyWlH^pyrimidinon, Smpj 230 - 235 °C 

■ 

In 300 ml POQ 3 und 10 ml N^N-Dimethylanilin erintzte man 102,8 g 
5-Brom-2-phenyl^lH)-pyrimidinon zum RuckfluB. Nacfa vollstandiger L6sung des 
Pyrimidinons ( ca. 60 Minnten ) destOlierte man bri ca. 200 mm Hg das POQ3 ab,nahm in 
Methylenchlorid auf und hydrolysierte, wuscb die organische Phase neutral, trocknete diese 
und eihielt nach dem Abdestfllieren des LQsungsmittels 89,2 g (83 % ) 
5-Brom-4-chlor-2-phenylpyrimidin t Smp.r 96-101 °C 

Zu 1, 1 g NaH (80 % in Mineralol) in SO ml abs. THF tropfte man 2,1 g Propinylalkohol, 
riihrte eine Stunde und gab dann 6,7 g 5-Brom-4-^or-2-phenylpyiimidin hinzu. Nach 16 
Stunden hydrolysierte man, exuahierte mit Essigester, wusch die organische Phase, trocknete 
diese und destillierte das Losungsmittel ab, Nach sSulenchromatographischer Reinigung, mit 
Essigester und Heptan (3:7) als Laufmittel, erhielt man 4,2 g (58 %) 
5-Brom-2«pbenyl^(3-propinyloxy)-pyrinMdin, 
Smp.: 98 - 99 °C 

Beispiel 5: 

5-Brorn-2"phenyl^(3-propiynylamino)-pyrimidin 



Verbindung Nr. 1.142 




CH 



In 100 ml Dimethylformamid wurden 6,7 g 5-Bronv4^hlor-2-phenyl-pyrimidin und 1,7 g 
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(2,1 ml) Propinylamin vorgelegt und 4,0 g (5,5 ml) Triethylamin zngetropft. Nach 1 Stnnde 
Rflhren des Genrisches bei Ramntemperatur erhhzte man 3 Stunden anf 80 - 90°C 
Innentemperatur (DC-Umsattkontrolle), bydxolysierte, neutralisierte nach Abkiihlung tmd 
extrahiertemit Methylenchlorid. Nach dem Waschen und Trockncn der organischen Phase, 
Abdestillation des LSsungsmittels und Reinigung (torch SMenchramatographie, mit 
Essigesier und Heptan (3:7) als Laufinittel, erhielt man 5,6 g (78 %) 
5-Brom-2-phenyl^pn>pinylaminopyrimidin, Smp.: 103 - 105 °C 
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Beispiel 6: 

2^Benzoesara^tri]>5-methoxy^propmyloxy-pyiimi( 

N 

III 
C 



Verbindung Nr. 1.10 




N" 5, N 

VM .CH 2 

O c 



H 3 C 

und Beispiel 7: 



2K4-Benzoesaurenitril>5-methoxy^methoxymethyleD-^3 -i^inyloxy)-pyiimidin 

N 



Verbindung Nr. 1.68 




Zu 2,0 g NaH (80% in MineralSl) in SO ml abs. Diethylether tropfic man cine Mischung von 
7,4 g Ameisens&ureethylester und 62 g MethoxyessigsSuranethylester und crwSnnte das 
Reaklionsgemisch gelinde bis eine Wasseistoffentwicklung festzustellen isL Hierbei bildete 
sich ein schwer rflhrbares Reaktionsgemisch. Nach Stehenlassen des Gemisches fiber 16 
Stunden gab man 50 ml Methanol, 1 1,4 ml 30 % Nairiununethanolai-L6sung in Methanol 
und 12 g 4-Aminobenzamidbydrodiloiid hinzu und erhitzte dieses Reaklionsgemisch 120 
Minuien unter RuckfluB, wobei der Diethylether abdestilliert wurde. AnschlieBend 
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destillierte man die LSsungsmittel ab und nahm den Rflckstand in Wasser auf, sauert nrit 
Essigsaure an und erhielt nach Abfilmeren 1 1,7 g eines Gemisches aus 
2^4-Benzoes§ureamid)-5-methoxy^lI^ und 
2K4-Benzoes§ureamid>5-ire 
pyrimidinon. 

In 100 nil P(X3 3 und 3 inl NJ^-Diinet^ 
2K4-Benzoes§ureamid>5<nethoxy^l^ und 

2-(4-Benzoes§ureanMd)-5-methaxy-6-^ pyrimidinon unler RuckfluB. 

Nach vollstandiger Losung der Pyrimidinone (ca. 60 Minuten) destDlierte man bei ca. 200 
nun Hg das POQ 3 ab, nahm in Methylenchlorid auf und hydrolysierte, wusch die organische 
Phase neutral, trocknete diese und nach Abdestillieren des Losungsmittels erhielt man 9 g 
eines Gemisches ans 2K4-Benzoesaurenitril)-4-chlor-5-methoxy-pyrimidin und 
2K4-Benzoesaurenitril>4^Uor-5-methoxy^methox 

Zu 1,1 g NaH (80 % in Mineralol) in 100 ml abs. THF tropfte man 2,0 g Propinylalkohol, 
riihne eine Stunde und gab dann 4,9 g des Gemisches aus 
2K4-Benzoesanrenitrfl>4-dilor-^^ und 

2K4-Benzoesaurenitril)^c±lor-5-methoxy^methoxymethylen- pyrimidin hinzu. Nach 16 
Stunden hydrolysierte man, extrahierte mit Essigester Oder Methylenchlorid, wusch die 
organische Phase, trocknete diese und erhielt nach saulenchromatographischer Txennung, mit 
Essigester und Heptan 3:7 als Lanfmitiel, 0,2 g 

2K4-BenzoesSurenitxil)-5-methoxy^methoxymethylen-4-(3* propinyloxy)-pyTimidin (4 %), 
Smp.: 164 °C und 0,4 g 2<4-Benzoesaurenitril)-5-methox^ 
(8%), Smp.: 183-185 °C 

Beispiel 8: 

2-Phenyl^propinyloxy-7,8Hiihydro^-^opyrano-[23-dl- pyrimidin 
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In 200 ml Wasser wurden 37,7 g 2,4,5,6-Tetrahydro-thiopyran-3-^^ 
40,0 g Benzamidinhydrochlorid (80 - 85 %, techn. Quality ca. 15 % Wasser enthaltend) und 
21 3 g wasserfreies Natriumcarbonat 4 Tage geriihrL Bei neutralem pH-Wert sangte man ab 
und erhielt 48,5 g (99%) 2-Phenyl- 1 t 67,8-tetrahydro-thiopyrano-[23-d]- pyrimidin-4-on, 
Smp.: > 260 °C 

In 300 ml POQ 3 und 5 ml NJ^I-Dimethylamlin erhitzte man 48,5 g 
2-PhOTyl-l,6J,8-tetrahydro-thiopy^ unter RiickfluB. Nach 

vollstandiger Ldsung des Pyrimidinons (ca. 60 Minuten) destillierte man bei ca. 200 mm Hg 
das POCI3 ab, nahm in Methylenchlorid auf nnd hydrolysierte, wusch die oiganische Phase 
neutral, trocknet diese und destillierte das Losungsmittel ab. Nach 

saulenchroroatographiscbex Reinigung, mit Essigester und Heptan (1:1) als Laufinittel, erhielt 
man 49.6 g (99 %) 4-Chlor-2-phenyl-7,8Klihydr^^ 
Smp.: 135-137 °C. 

Zu 1,1 g NaH (80 % in Mineralol) in 100 ml abs. THF tropfte man 2,0 g PropinylalkohoL 
ruhite eine Stunde und gab dann 6,6 g 

4- Chlor-phenyl-7,8Klihydn>-6H-tMopyrano-[23^]-p hinzu. Nach 16 Stunden 
hydrolysierte man, extrahierte mit Essigester, wusch die organische Phase, trocknete diese. 
destillierte das Losungsmittel ab und erhielt 6,7 g (95 %) 

2-Phenyl^propinyloxy-7,8-dibydro-^ Smp.: 91-93 °C. 

Beispiel 9: 

5- CMor-2-phenyl^pyrimidincarbonsaurepropm 
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Verbindung Nr. 2.1 n"^ N 




CH2 



^CH 




I 



o 



a o 



Aus 27,6 g Natrium nnd 480 ml Ethanol stellte man die entsprechende Ethanolat-Losung her 
and loste 67,6 g Mucochlorsaure in 120 ml EtfaanoL Zu 156,6 g Benzamidinhydrochlorid (80 
- 85 %, techcu Qualitat, ca. 15 % Wasser enthaltend) in 80 ml Ethanol tropfte man die halbe 
Menge der Ethanolat-Losung, erwarmte anf 55 - 60 °C und tropfte bei dieser Temperatur die 
erste Halfte der MuccocMorsauie-Losung zum Reaktionsgemisch, tropfte die zweite Halfte 
des Ethanolats und dann den Rest der Muccochlorsaure-Losung hinzu. Man ruhrte noch eine 
Stunde bei 55 - 60 °C, kuhlte und filtrierte ab. Bei der Mutterlauge stellte man mit 2n 
Salzsaure einen pH-Wert von 2 ein und filtrierte eineut ab. 

Ein Teil des Hltrats (40,7 g) wurde in 150 ml Thionylchlorid und 5 ml DMF 2 Stunden unter 
RuckfluB erhitzt Nach dem Abdestillieren des Losungsmittel erhielt man nach Destination 
des Riickstandes uber einen Abtreiber 18,8 g 
5<Mor-2-phenyl^pyrimidincaxbonsaurechlori(L 

Zu 2,5 g NaH (80 % in Mineralol) in 100 ml abs. THF tropfte man 4,7 g Propinylalkohol, 
ruhrte eine Stunde und gab dann 1 8,2 g 5-CMor-2-phenyl-4-pyrimidincaibon^^ 
hinzu. Nach 16 Stunden hydrolysierte man, extrahierte mit Methylenchlorid, wusch die 
organische Phase, trocknete diese und erhielt nach Abdestillation des L5sungsmittels und 
Umkristallisieren aus Essigester und Heptan 12,8 g (63%) 
5<^hlor-2-phenyl^pyrinuddncarbonsaurepiopinylester, Smp.: 82 - 84 °C. 

Beispiel 10: 



5-Chlor-2-phenyl^pyrimidincarix>nsS^^ 
propinylester 
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Verbindung Nr. 2.1 1 




In 100 ml Triethylamin wurden 8,6 g 5<MOT-2-phenyl^pyrimidinca^ 
0,14 g BisKtriphenylphosphin)-paUadiumdichlorid und 0,02 g Kupfe-(I)-jodid vorgelegt und 
7,8 g 3-Chlor-2-jod-5-trifluorittethylpyridin zugetropft Nach 16 Stunden wurde die 
Hauptmenge Triethylamin abdestilliert, der Ruckstand in Metfaylencfalodd aufgenommen und 
mit Wasser gewaschen, getrocknet und eingeengt Nach Reimgong mittels 
Saulenchromatographie, mit Essigester und Heptan (3:7) als Laufnrittel, eririelt man 5,0 g 
(40%) 5<Mor-2-phenyl^pyrimidtocarbonsaure-- 1 K3-chIor-5-trifluor-methyl-2*pyridinyI)-3- 

propinylester, Smp.: 108 - 110°C. 

Entsprechend der oben aufgefuhrten Beispielen konnen die in Tabelle 1 
genannten Verbindungen hergestellt werden. 

Bei den Beispielen mit dem Suffix A handelt es sich um die Saureadditionssalze der 
jeweiligen Stammverbindung; in der Spalte "physikalische Konstante" ist dann die Satire 
angegeben und der zugeborende Schmelz- Oder Zersetzungspunkt Die Salze kSnnen im 
Einzelfall auch noch Kristallwasser enthalten. 
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C Biologische Beispiele 



Beispiel 1 

Weizenpflanzen der Sorte "DiplomaT wurden ca. 4. Wochen nach Anssaat mil wSBrigen 
Suspensionen der erfindungsgemSBen Verbmdnngen tropfnaB be h a nd e lt 



Nach dem Antrocknen des Spritzbelages wurden die Pflanzen mit einer waBrigen 
Sporensuspension von Pscudocercosporena hexpotrichoides inoknliert. Die Pflanzen w 
danach bei 16 - 18 °Cund ca. 90- 100 % id. L^eucfate gehaten. 



Nach einer Inkubationszeh von ca. 4 Wochen konnte die Befellsanswertung der 
Versuchspflanzen vorgenommen werden. Der Wiriomgsgrad wmde ans dem Befellsgrad im 
Vergleich zu den unbebandelten, infiaeiten Kontrollpflanzen ennittdt undistin Tabelle 2 
wiedergegebeiL 



Tabelle 2 : 



Verbindungen 
gem. Beispiel 



Wirkongsgrad gegeniiber Ps« 
in % bei ppm Wiri 



sporella hcrpotrichoides 



250 



125 



60 



1.001 

1.001A 

1,014 

1.015 

1.021 

1.039 

1,047 

1.053 

1.066 

1,083 

1.086 

L086 

L096 

1.122 

1.142 
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00 
00 
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65 
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11 
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100 

100 

100 
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Tabelle 2 
1.160 
2.001 
3.007 
3.016 
3.030 



(Fortsetzung) 



75 



101 
101 
10 

80 
80 



10 
65 
95 

65 



unbehandelte, 

infiziene Pflanzen 0 
Beisniel 2: 

Ca. 14 Tage altc Ackerbohnen der Sorte "Harz Frcya" odcr "Frank's Ackcrpciie" wurden mit 
wassrigen Suspensionen der beanspruchten Verbindungen tropfhaB beha nd r. lt, 

Nach Antrocknen des Spritzbelages wurden die Pflanzen nrit einer Sporensuspension (1.5 
Mio Sporen/ml) von Botrytis dnerea (BCM-resis tenter Stamm) inoknlierL Die Pflanzen 
wurden in einer Ornakammer bei20-22 o Cundca.99%rd. Luftfeuchte weiterkultivierL 
Die Infektion der Pflanzen auBert sich in der Bildnng schwarzer Flecke auf Blittem und 
Stengeln. Die Ausweming der Versuche ecfolgte ca. 1 Woche nach Indentation. 
Der Wlrkungsgrad der Prufsubstanzen wurde prozentual zur unbehandelten, infizierten 
Kontrolle bonitiert and ist in Tabelle 3 wiedergegeben. 

Tabelle 3 : 



Verbindungen 
gem. Beispiel 



Wirkmigsgrad gegenuber Botrytis 
in % bei ppm Wirkstoff 



250 



1. 1 

1. 1A 

1. 14 

1.24 

1.39 

1.47 

1.122 



100 
100 
100 
100 
100 
100 
100 



100 
100 
95 
97 
90 
90 
90 



unbehandelte, 
infiziene Pflanzen 



0 
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C Biologische Beispiele 



Beispiel 1 

Weizenpflanzen der Sorte "Diplomat" warden ca. 4. Wochen nach Aussaat mit wSBrigen 
Suspensionen der exfindungsgemSBen Verbindungen tropfnaB behandelL 



Nach dem Antrocknen des Spiitzbelages warden die Pflanzen mit einer wSBrigen 
Sporensaspension von Pseudocercosporella herpotrichoides inokoliert Die Pflanzen wurden 
danach beil6-18°Condca.90-100%reL Loftfeuchte gehalten. 

Nach einer Inkubationszeit von ca 4 Wochen konnte die BefaUsanswertnng der 

Versu chspflanzen vorgenommen werden. Der Wirknngsgrad wmde ans dem Befallsgrad im 

Vergleich za den unbehandelten, inflzierten KontroIIpflanzen ennittelt and ist in Tabelle 2 

wiedergegeben. 



Tabelle 2: 

Verbindungen Wirkungsgrad gegeniiber Pseudocercosporella herpotrichoides 
gem. Beispiel in % bei ppm Wirkstoff 

250 125 60 



1. 1 
1. 14 
1. 15 
1.23 
1.39 
1.47 
1.66 
1.122 

2. 1 
3.30 



80 



10C 
10C 
68 



65 
100 
100 
100 
100 
80 



100 
100 

100 

97 

100 

100 

65 

65 



unbehandelte, 
inflzierte Pflanzen 



0 
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Beispiel 2: 

Ca. 14 Tage alte Ackerbohnen der Sorte "Harz Freya" Oder "Frank's Ackerperie" jvurden mit 
waBrigen Suspensionen der beanspnichten Vertrindnngen tropfhaB behandelt 

Nach Antrocknen des Spritzbelages wurden die Pflanzen mit einer Sporensuspension (1»5 
Mio Sporen/ml) von Botrytis cinerea (BCM-fesistenler Stanun) inokulierL Die Pflanzen 
wurden in einer Klnnakammer bei 20 - 22 °C nnd ca. 99 % rel. Luftfeocbte weitericultiviert 
Die Infektion der Pflanzen SnBert sich in der Bildung schwarzer Flecke aof BISttern und 
Stengeln. Die Auswertung der Versnche erfolgte ca. 1 Woche nach Inokolation. 

Der Wirkungsgrad der PrOfsubstanzen wurde prozentual znr unbehandelten, infizierten 
Kontrolle bonitien nnd ist in Tabelle 3 wiedergegeben. 

Tabelle 3: 

Verbindungen Wirkungsgrad gegeniiber Botrytis cinerea 
gem. Beispiel in % bei ppm Wirkstoff 



250 125 



1.1 100 10C 

1. 14 100 95 

1.24 100 97 

1.39 100 95 

1.47 100 90 

1.122 100 90 



unbehandelte, 
infizierte Pflanzen 



0 
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1. Verbindungen der Formel I, 
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N N Y 



(I), 



worin 

R 1 , R 2 , R 3 = unabhSngig voneinander Wasserstoff, Halogen, Hydroxy, Amino, Nitro, Cyano, 
TWocyano, (Cx-C^Alkyl, Cyano-(Ci-C4)alkyl, (Cx-C^Alkoxy, (C^^Alkylamino, 
(Ct^Dialkylamino, (C 2 <:4)AlkyIcarbonylainino, HaloKC 1 -C 4 )aIkyl, 
Hydroxy-(C 1 -C4)alkyl 4 Dfliydioxy-(C 1 -C4)alkyl, (C 1 -C 4 )Alkoxy-(C 1 -C4)aIkyl, 
Halo(C r C 4 )alkoxy-(C 1 -C4)alkyl t (Cj^Alkyltfaio, Halo.(C 1 -C 4 )alkyllhio, 
HalcKCx-C^alkylthio^Cx-C^alkyl, (Q-C^AlkylthicKCi-C^alkyl, (Cj-C^Alkenyl, 
(C 2 -C 6 )Alkinyl > (Cj^AlkylamincKCrC^alkyl, 
(C r C 4 )Dialkylamino-(C 1 «C4)alfcyl, (C 3 -^)Cycloalkylamino-(C 1 -C 4 )alkyl, 
(C 3 -C9)CycIoaIkyU ^-C^CycloalkyHCx -C4>alkyl, 

(C 3 -C9)Heterocycloalky]-(Cx-C4)alkyl, wobei die cycliscben Reste bis zu dreifach 
durcb (Cj-C^Alkyl substitnieit sein konnen, (Cx-C^AlkoxycarbonyHCj-C^alkyl, 
(Cx-C^AlkylaminocarbonyHCx-C^alkyl, 
(C 1 -C 4 )Dialkylaniiiu)cart)o^ (Cx^Alkylcaibonyl, 
(Q-C^Haloalkylcarbonyl, (Cj-C^Alkoxycarbonyl, (Cj-C^Haloalkoxycarbonyl, 
(Cx-C^Alkylthiocarbonyl, (Cx-C^Haloalkyltbiocaibonyl, Aminocarbonyl, 
(Cx-C^Alkylaminocarbonyl, (Cx-C^Haloalkylaminocarbonyl, gegebenenfalls 
substitoiertes Phenyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy, gegebenenfalls 
substituiertes PhenyHCx-C^alkyl, gegebenenfalls substitoiertes 
Phenoxy-(C 1 -C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenylketo^Cx-C^alkyl, 
gegebenenfalls substituiertes PhenyloxycarbonyHCj-C^alkyl, 
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PhenylmercaptoKC 1 -C 4 )alkyl, Prienylamino^Cj-QJalkyl , 

PhenoxyphenyHC 1 -C 4 )alkyl, wobei unter gcgebenenfalls substituiert zu verstehen ist, 
daB der Phenylteil bis zu dreifach durch Halogen, Ester, (C 1 -C 4 )AIkyl > 
(Cj-C^Alkoxy, (C,<:4)Alkylihio, (C,-Q)Haloalkyl, (Cj^Haloalkoxy oder einfach 
durch Nitro oder Cyano substituiert sein kann, and Halo in den Substituenten cin- 
oder mehrfach durch Halogenatome substituiert bedeuten kann. 



R 1 Jl 2 und/oder R 3 gegebencnfalls zusammen einen gesSttigten, teilweise ungesfittigten oder 
aromatischen Carbocyclus oder Heterocyclus mit den Heteroatomen O, N, S, Si oder 
P mit 4 bis 10 Ringgu'edern, 



r 4 = Wasserstoff, Halogen, (Cj-C^Alkyl, Hydroxy-(C 1 -C4)alkyl, Dihydroxy^Q-C^alkyl, 
Cyano-(C r C4)alkyl, Halo-(C I -C4)alkyl, (C 1 -C 4 )Alkoxy-(C I -C4)alkyl, 
HaW^alkoxyKQ^autyl, (Cj-C^Alkyhbio, Halo-CCt-Oalkylthio, 
Halo-CCi-C^alkylthicKCj-C^alkyl, (C,-C 4 )Alkyltbio-(C 1 -C4)alkyl, (Cj-C^Alkenyl, 
(C 2 -C 6 )Alkinyl, (Cj^AlkylaininoKCi^alkyl, 
(C 1 ^ 4 )Dialkylainino-(C,-C4)alkyl, (C 3 ^)CycloalkyIainincKC 1 -C4)allcyl, 
(Cj-Cj^cloalkyl, (C^-Cj^cloalkyHC, -C^alkyl, 

(C 3 ^)HeterocycloalkyHC 1 -C 4 )alkyl, wobei die cyclischen Reste bis zu dreifach 
durch (Cj-C^Alkyl substituiert sein kSnnen, (C^^Alko^carbonyHCi-C^ 311 ^ 1 * 
(C 1 ^ 4 )All^IaniiiK)carbonyl-(C 1 -C4)alkyl, 
(C 1 -C 4 )Dialkylanrinc>carbonyHC 1 -C4)alkyl, (Cj-C^Alkylcarbonyl, 
(C r C 4 )Haloalkylcarbonyl, (Ci-C^Alkoxycarbonyl, (Cj-C^HaloaJkoxycarbonyl, 
(Ci-C 4 )Alkylthiocarbonyl, (Cj-C^Haloalkylthiocarbonyl, Aminocarbonyl, 
(Cj-C^Alkylaminocarbonyl, (Ci^Haloalkylaminocarbonyl, gegebenenfells 
substituiertes Phenyl, gegebenenfalls substituiertes Pbenoxy, gegebenenfalls 
substituiertes PhaiyHC r C 4 )alkyl, gegebenenfells substituiertes 
Phenoxy-(Ci-C4)alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenylrnercapto-(C 1 -C 4 )alkyl, 
gegebenenfalls substituierter 5- oder 6-gliedriger Heteroaromat, gegebenenfalls 
substituiertes Phenylcarbonyl, gegebenenfalls substituiertes Phenylkeu>(C 1 -C 4 )alkyl, 
gegebenenfalls substituiertes PhenyloxycarbonyMCi-C^alkyl, gegebenenfalls 
substituiertes PrieiryIamino^C 1 < < )alkyl, gegebenenfalls substituiertes 
PhenoxyphenyHC 1 -C 4 )alkyl, wobei unter gegebenenfalls substituiert zu verstehen ist, 
daB der Phenylteil (Heteroaromat) bis zu dreifach durch Halogen, Ester, 
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(Cj-OAlkyl, (CrC^Alkoxy, (Q-C^AIkyWrio, (C^Haloalkyl, 
(Cj-C^Haloalkoxy oder tinfach durch Nitro oder Cyano substituert sein kann, und 
Halo in den Substituenten tin- oder mehrfach durch Halogenalome substituiert 
bedeuten kann, 

R 5 = Halogen, (Q-C^Alkyl, (C 1 -C 9 )Alkoxy, Hydroxy-^-C^alkyl, 
Dihydroxy-CCj-C^alkyl, Cyano^-C^alky!, HalcKCi-C^alkyl, 
(Q-C^AlkoxyKCj-C^alkyl, Halo(C 1 -C4)alkDxy-(C 1 -C4)alkyl f (Ci-C^Alkylthio, 
HaloKCj-C^alkyltfaio, Hal(KC 1 -C 4 )alkylthio-(C 1 -C4)alkyl, 
(Cj-C^AlkylthicKCx-C^alkyl, (Cj-C^Alkenyl, (C^Alkinyl, (C^Alkylamino. 
(Ci-C^Dialkylamino, ^^Cycloalkylamino, (Q^AIkyiamin^^ 
(Cx^DialkylamincKC^^)^!, (Cg^Cycloalkylamino-CCi-C^alkyl, 
(Cj-Cj^cloalkyl, ((^^CycloalkyHCi -C^alkyl, 

(C 3 <^)HeterocycloalkyKC 1 ^ 4 )alkyI, wobei die cyclischen Reste bis zu dreifach 
durch (Cj-C^Alkyl substituiert sein Hwmen, (Cx-C^AlkoxycaibonyHC^^alkyl, 
(Cj^^AlkylaminocarbonyHCi-C^alkyl, 
(Q^Dialkylami^^ (Cx-C^Alkylcarbonyl, 
(Cj-C^Haloalkylcaibonyl, (Cx-C^Alkoxycarbonyl, (Cj-C^Haloalkoxycarbonyl, 
(Cx-C^Alkylthiocaibonyl, (C 1 -C 4 )HaIoalk5ithiocaibonyl, Aminocarbonyl, 
(Cj-C^AIkylaminocarbonyl, (C 1 ^ 4 )Haloalkylaminocarbonyl, gegebenenfalls 
substituiertes Phenyl, gegebenenfells substituiertes Phenoxy, gegebenenfalls 
substituiertes PhenyKCj-C^alkyl, gegebenenfalls substituiertes 
Phenoxy-CCi-C^alkyl, gegebenenfalls substituiertes PhenyHCi-C^alkoxy, 
gegebenenfalls substituiertes Phenylketo-(C 1 -C 4 )alkyl, 
PhenyloxycarbonyKC 1 -C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes 
PhenylamincKCj-C^alkyl, gegebenenfalls substituiertes 

PhenoxyphenyHCx-C^alkyl, wobei unter gegebenenfalls substituiert zu verstehen ist, 
daB der Phenylteil bis zu dreifach durch Halogen, Ester, (Cx-C^Alkyl, 
(C r C4)Alkoxy, (q-C^Alkylthio, (CpC^Haloalkyl , (Cj-C^Haloalkoxy oder 
einfach durch Nitro oder Cyano substituiert sein kann, und Halo in den Substituenten 
ein- oder mehrfach durch Halogenatome substituiert bedeuten kann, 



R 6 = Wasserstoff, Halogen, (Q-C^Alkyl, Hydroxy-(C r C4)alkyl, Dihydroxy-CCVC^alkyl. 
Cyano-(C r C4)alkyl, Halo-CCx-C^alkyl, (Cx-C^AlkoxyKCi-C^alkyl, 
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HalcKC 1 -C 4 )alkoxy-(C 1 -C4)alkyl (Q-C^Alkyithio, HaI(KC 1 -C 4 )alkylthio, 
HalcKC 1 -C 4 )alkylthicKC 1 -C4)aIkyl, (C 1 -C 4 )AIk^thio-(C 1 <:4)alkyl > (CrC^Alkenyl, 
((VC^AIkinyl, (Q-C^AIkylamino-, (C 1 ^ 4 )Dialkylamino, 
(C 3 -^)CycloaIkylamino, (C 1 < 4 )AUgrlaxnin(KC 1 -C4)alkyl t 
(C r C4)DiaIkylamiiicKC r C4)alkyl, (CV^C^loalkylamim^ 
(C 3 -C9)CycIoalkyl, (C 3 -C 9 )CycloalkyHC 1 <4>alkyl f 

(C 3 -C 9 )Heterocycloalkyl-(C 1 -C4)alkyl t wobei die cyclischen Reste his zu dreifacfa 
durch (C 1 -C 4 )AIkyl sobstitiriert sein k&men, (Cj-C^AlkoxycarbonyKCj^)^!, 
(Cj^^AlkylaminocarbonylKC!^^^!, 
(C^Dialkylamk^^ (Q-C^AIkylcarbonyl, 
(C 1 -C 4 )HaloaIkylcarbonyl t (C 1 -C 4 )AlkyloxycaTbonyI, (Ci<! 4 )HaIoalkyloxycarbonyI, 
(C 1 -C 4 )Alkylthiocarbonyl f (Cj-C^Haloalkylthiocarbonyl, Aminocarbonyl, 
(C 1 -C 4 )Alkylaminocart>onyl, (Cj-C^Haloalkylanrinocaxbonyl, gegebenenfalls 
substitmertes Phenyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy, gegebenenfalls 
substituiertes PhenylkefcHCj-C^alkyl, gegebenenfalls substitmertes 
PhenyloxycarbonyKCx-C^alkyl, gegebenenfalls substituiertes 
Phenoxy-(C 1 -C4)alkyl 9 gegebenenfalls substituiertes Phenyl-(C 1 -C 4 )alkyl, 
gegebenenfalls substituiertes Phenylmercapto-CCj-C^alkyl, gegebenenfalls 
substituiertes PhenylaminoK^-C^alkyl, gegebenenfalls substituiertes 
Phenoxyphenyl-(C 1 -C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes 
Phenylmercapto-<Ci-C 4 )alkyI t wobei unter gegebenenfalls substituiert zu verstehen 
ist, daB der Pbenylteil bis zu dreifach durch Halogen, Ester, (Cj-C^Alkyl, 
(C r C 4 )Alkoxy, (Cj-C^Alkylthio, (C 1 -C 4 )Haloalkyl f (Q-C^Haloalkoxy oder einfach 
durch Nitro oder Cyano substituert sein kann, und Halo in den Substituenten ein- odcr 
mehrfach durch Halogenatome substituiert bedeuten kann 9 



R 5 und R 6 gegebenenfalls zusammen einen gesSttigten, tefl weise ungesMttigten oder 

aromatischen Carbocyclus oder Heterocyclus mit den Heteroalomen O, N, S, Si oder 
P mi 1 4 bis 10 RinggBedem, 



X = O, S, NH, NKC 1 -C 4 )Alkyl, C=0, C=*S oder CR^ 8 , 



R 7 t R 8 = unabhMngig voneinander Wasserstoff, Hydroxy. (Cj-C^AIkyl oder (Cj-C^Alkoxy, 
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Y = O.NH, N-<C r C4)Alkyl oder CR'R 10 , wenn X = 

C = O, C = S oder CR'R 8 bedeutet, oder CR^ 10 oder entfallt, wenn X = O, S, NH Oder 
N-{C r Q)Alkyl bedeutet, 

R 9 , R 10 = unabhangig voneinander Wasserstoff, (PyC^ASkyU CyamKCj-C^alkyl, 
Halo-(C 1 -C 4 )alkyl, Hydroxy-(C r C 4 )alkyI, DihydroxyKC 1 -C4)alkyl, 
(.Ci-CJASkoxy&i-C&iDcyl, HalcKQ^^alkoxyKCj-C^alkyl, 
Halo-(C 1 -C 4 )alkyltbio-{C 1 -C4)al]cyl, (C,-C 4 )Alkylnno-(C,-C 4 )aIkyl, (CrCtfAlkenyl, 
(<VC«)Alkmyl, (C 1 -C 4 )Alkylamiiio-(Ci-C4)alkyl, 
(Cj^DialkylaininoKCj^^alkyl, (C^KycloalkylaminoK^-C^alkyl, 
(C 3 -C9)CycloaIkyl, (C^-CyCycloalkyHCj-C^alkyl, 

(C 3 -C 9 )HeterocycloalkyHC 1 -C 4 )aIkyI, wobei die cyclischen Reste bis zu dreifach 
durch (Q-C^AIkyl sabstituien sein konnen, gegebenenfalls substituicrtes Phenyl, 
gegebenenfalls substitmertes Phenoxy, gegebenenfalls snbstitmertes 
PhenyHCj-C^alkyl, gegebenenfalls snbstitmertes Phenoxy-(C 1 -C 4 )alkyl, 
gegebenenfalls snbstituiertes Phenylamino-(C 1 -C4)alkyl, gegebenenfalls sobstituiertes 
PhenoxyphenyHC 1 -C 4 )aIkyl, wobei nnter gegebenenfalls snbstitniert zu verstehen ist, 
daB der Phenylteil bis zu dreifach durch Halogen, Ester, (C r C 4 )AIkyl, 
(Cj-C^Alkoxy, (Ci-C^Alkylthio, (Cj-C^Haloalkyl, (Cj-C^Haloalkoxy oder einfach 
durch Nitro oder Cyano substituert sein kann, und mit Halo in den Substituenten ein- 
oder mehrfach durch Halogenatome substituiert bedeoten Irann, 

R 9 und R 10 gegebenenfalls zosammen einen gesattigten oder teilweise ungesSttigten 

Carbocyclus oder Heterocyclus mit den Heteroatomen O, N, S, Si oder P mit 4 bis 10 
Ringgliedern und 

n = eine Zahl von 0 bis 8 bedeuten, sowie deren Saureadditionssalze. 
2. Verbindungen der Formel I gemSB Anspruch 1, worin 

R 1 , R 2 , R 3 = unabhangig voneinander Wasserstoff, Halogen, Hydroxy, Amino, Nitro, Cyano, 
Thiocyano, (Cj-C^Alkyl, Cywo-dCyC^alkyU (C^^Alkoxy, (C^Alkylamino, 
(Cj^Dialkylamino, Halo-(C 1 -C4)alkyl, Hydroxy-(C 1 -C4)alkyl, 
(Cj-C^AlkoxyKCj-C^alkyl, HalcKC 1 -C 4 )alkoxy-(C 1 -C 4 )alkyl, (C I -C 4 )Alkylthio, 
HalcKC^alkyltbio, (C 2 -C 6 )Alkenyl, (C^Alkinyl, 
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(C 1 ^ 4 )AlkylanriiKKC 1 -C4)alkyl t (C 1 < 4 )DiaIkylai^^ 
(C 3 ^)Cycloalk>1aininoKC 1 <:4)alkyl t (CVC^Cycloalkyl, 
(C 3 <^)HeterocycloalkyHC 1 -C 4 )alkyl f wobei die cyclischen Reste bis zo dreifach 
durch (Cj-C^Alkyl substituiert sein kSnnen, (Cj^Alkoxycartwnyl-CCi-C^alkyl, 
(Cj^AIkylamiirocarbony^^ (Cj-C^AIkyicarbonyl, 
(Cj-C^AIkoxycarboziyl, Aminocarbonyl t (C 1 ^4)AIkylaininc^^ gegcbenenfalls 
substiuriertcs Phenyl, gegebenenfalls substittnertes Pbcnoxy, gegebenenfalls 
suhstituiextes PhenyHC 1 -C 4 )aIkyl T gegebenenfalls substituiertes 
Phenoxy^Cj-C^alkyl, gegebenen£alls substituiertes ItoylketoKC 1 -C 4 )aIkyl, wobei 
unter gegebenenfalls substituiert zu verstehen ist, dafi der Phenylteil his zu dreifach 
durch Halogen, Ester, (C 1 -C 4 )Alkyl, (C 1 -C 4 )Alkoxy, (C^-C^AIkylthio, 
(Cj-C^Haloalkyl, (Cj-C^Haloalkoxy Oder einfach durch Nino Oder Cyano 
substituiert sein kann, und Halo in den Substitnenten ein- Oder mehrfach durch 
Halogenatome substituiert bedeuten kann, 



R ] »R 2 und/oderR 3 gegebenenfalls zusammen einen gesSttigten, teflweise ungesSttigten oder 
aromatischen Caibocyclus oder Hetexocyclus mil den Heteroatomen O, N, oder S mit 
4 bis lORinggliedem, 



R 4 = Wasserstoff, Halogen, (Cj-C^Alkyl, Dihydroxy-CCj-C^alkyl, Hydroxy^Cj-C^alkyL 
(C r C 4 )Alkylthio, PerhalcKCj-C^alkylthio, (Cj-C^Alkenyl, (C^C^Alkinyl, 
(C r C 4 )Alkylamino-(C r C4)alkyl, (C 1 <: 4 )Dialkylamino-(C 1 <:4)alkyl, 
(C 3 -(^)Cycloalkylamino-(C 1 -C4)aD^l, ((^-C^Cycloalkyl, 
(C^^CycloalkyKCj-C^alkyl, (C 3 ^)Heterocyc]oalkyHC 1 -C 4 )aIkyl > wobei die 
cyclischen Reste bis zu dreifach durch (Cj-Q^Alkyl substituiert sein kSnnen, 
gegebenenfalls substituiertes Phenyl, gegebenenfalls substituienes Phenylcarbonyl, 
gegebenenfalls substituierter 5- oder 6-gIiedriger Heteroaromat, wobei unter 
gegebenenfalls substituiert zu verstehen ist, daB der Phenylteil (Heteroaromat) his zu 
dreifach durch Halogen, Ester, (C r C 4 )Alkyl, (Q-C^Alkoxy, (Cj-C^Alkylthio, 
(Cj-C^Haloalkyl, (Cj-C^Haloalkoxy oder einfach durch Nitro oder Cyano 
substituiert sein kann, und Halo in den Substituenten ein- oder mehrfach durch 
Halogenatome substituiert bedeuten kann, 



R 5 = Halogen, (Cj-C^AIkyl, (Cj-C^AIkoxy, Hydroxy-(C 1 -C 4 )alkyl, 
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Dihydroxy^Cj-C^alkyl, CyantKCj-C^alkyl, HaIo-(C 1 -C 4 )alkyl, 
(Ci-C 4 )Alkoxy-<C 1 -C4)alkyi, HaloCCi-C^oxy^-Q^alkyl, (Ci-C^Alkylthio, 
Halo-CCj-C^alkylthio, Halo-CC^^alkylthicKC^^alkyl, (C^-C^AIkenyl, 
(Cj-^Alkinyl, (Cj-C^Alkylamino, (Ci^Dialkylamino, (C 3 -C 9 )CycloaIkylamino. 
(Cj-C^Alkylamino-CCx-C^alkyl, (C 1 -C 4 )DiaIkylanaino-(C 1 -C4)alkyl f 
(C^-C 9 X^ycloaIkyiamincKC 1 -C4)alkyl, (Q-CgX^ycIoalkyl, 
(C 3 -C 9 )CycloaIkyl-(C 1 -C4)alkyl, ^-Cj^etaocycloalkyH^-C^alkyl, wobei die 
cyclischen Reste bis za dreifach durch (Cj-C^Alkyl substituiert sein konnen, 
(Cj-C^AlkylcarbonyL, (C 1 -C 4 )Alkoxycarbonyl, gegebenenfalls substituiertes Phenyl, 
gegebenenfalls substituiertes Phenoxy, gegebenenfalls su bs l iluierte s 
PhenyHQ-C^alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy-(C 1 -C 4 )alkyl, 
gegebenenfalls substituiertes PhenyHCj-C^alkoxy, wobei unter gegebenenfalls 
substitmert zu verstehen ist, daB der Phenylteil bis zu dreifach durch Halogen, Ester, 
(Ci-C^Alkyl, (Cj-C^AIkoxy, (C^Alkylthio, (Ci-C^Haloalkyl, 
(Cj -C^Haloalkoxy oder einfach durch Nitro Oder Cyano substituiert sein kann und 
Halo in den Substituenten ein- oder mehrfach durch Halogenatome substituiert 
bedeuten kann, 

Wasserstoff, Halogen, (Cj-C^Alkyl, Hydroxy-CCj-C^alkyl, Perhalo-(C 1 -C 4 )aIkyl > 
(C r C4)Alkoxy-(C,-C4)aIkyI, Halo-(C 1 -C 4 )alkoxy-(C 1 -C4)alkyl, (^-C^Alkylthio, 
(C 1 -C 4 )Alkylthio-(C r C 4 )alkyl, (Cj-C^Alkenyl, (Cr^Alkinyl, (C^Allcylarnino. 
(C r C 4 )Dialkylamino, (Cg-C^Cycloalkylamino, (Cj-C^AlkylammoKCj-C^alkyl, 
(C 1 -C 4 )Dialkylamino-(C 1 -C 4 )alkyl, (Cj^tycloalkylainino^Cj^alkyl, 
(C3-C9)Cycloalkyl, (Cs^CycloalkyHC! -C^alkyl, 

(C 3 -C 9 )Heterocycloalkyl-(C 1 -C 4 )alkyl, wobei die cyclischen Reste bis zu dreifach 
durch (Ci-C 4 )AlkyI substituiert sein konnen, (Cj-C^Alkylcarbonyl, 
(Cj -C4) Alkoxycarbonyl, gegebenenfalls substituiertes Phenyl, gegebenenfalls 
substituiertes Phenoxy, gegebnenfalls substituiertes Phenylketo-(C r C 4 )alkyl, 
gegebenenfalls substituiertes PhenoxycarbonyHCx-C^alkyl, gegebenenfalls 
substituiertes PhenyHC 1 -C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes 
Phenoxy-(C I -C4)alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenyl-(C 1 -C 4 )alkyl, 
gegebenenfalls substituiertes Phenoxyphenyl-(C 1 -C 4 )alkyl, wobei unter 
gegebenenfalls substituiert zu verstehen ist, daS der Phenylteil bis zu dreifach durch 
Halogen, Ester, (Cj-C^Alkyl, (q-C^AIkoxy, (q-C^Alkylthio, (Cj-C^Haloalkyl, 
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(Ci-C^Haloalkoxy oder einfach durch Nitro oder Cyano substituiert sein kann, nnd 
Halo in den Substituenten ein- oder mehrfach durch Halogenatome substituiert 
bedeuten kann, 

R 5 und R 6 gegebenenMs zusammen einen gesattigten, teilweise ungesattigten oder 

aromatischen Carbocyclus oder Heterocyclus mit den Heteroatomen O, N oder S mil 
4 bis 1 0 Ringgliedern, 

X= O, NH, N^Cj-C^Alkyi, S, C=0, OS oder CR 7 **, 

R 7 , R 8 = unabhangig voneinander Wasserstoff, Hydroxy, (q-C^Alkyl oder (Cj-C^Alkoxx . 

Y = O, NH, N^Cj-C^Alkyl oder CRW wenn X = OO, OS oder CR'R 8 bedeutet oder 
CR'R 10 oder entfillt, wenn X = O, S, NH oder N-(C 1 -C 4 )Alkyl bedeutet, 

R* R 10 = unabhangig voneinander Wasserstoff, (Cj-C^Alkyl oder durch Halogen, 
(C^-C^Alkyl oder (Q-C^AIkoxy gegebenenfells substitniertes Pbenyl, 

R 9 und R 10 gegebenenfells zusammen einen gesattigten oder teilweise ungesattigten 
Carbocyclus oder Heterocyclus mit den Heteroatomen O, N oder S mit 4 bis 10 
Ringgliedem, 

n = eine Zahl von 0 bis 4 bedeuten, sowie deren Saureadditionssalze. 

3. Verbindungen der Fbrmel I gemaB den Anspruchen 1 oder 2, worin 

R 1 Jl 2 Jl 3 = unabhangig voneinander Wasserstoff, Chlor, Brom, Nitro oder (C r C4)Alkoxy, 

R 4 = Wasserstoff, Jod, Brom, (Cj-C^AIkyl, EttalkylaminoKQ-C^alkyl, 

PhenyMCi-C^alkyMq^^allcylar^ im Phenylteil (Heteroaromat) 

durch Halogen, (Cj-C^Alkyl, (Cj-C^Alkoxy oder Perhalo-CCi-C^alkyl 
gegebenenfalls substituiertes Phenyl oder Pyridinyl, 



R 5 = Halogen, (Ci-C^AIkyl, (Cx-C^Alkoxy, PhenyMQ-C^oxy, (C r C4)Alkinyloxy. 
(C , -C 4 ) Alkylmercapto oder (C 1 -C 4 )AlkylsulfonyI, 
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mit 5 oder 6 Ringgliedem, bei dem ein Kohlenstoff durch ein S substitniert sein kann, 
X= 00,0 oder NH, 
Y= OoderNH, wenn X = C=0 ist, 
Y= entfallt, wenn X = O oder NH ist und 
n = eine Zahl von 0 bis 2 bedeuten. 

4. Verbindungen der Formel I gemaB einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 3, worm 
R 1 , R 2 , R 3 = unabhangig voneinander Wassersioff, CI, Br oder OCH 3 , R 4 = 
Wassersioff, R 5 = CI, Br, OCH 3 oder OC^Hj, R 6 = Wasserstoff oder -OCH 2 -CH 2 , X = 
C=0, 0 oder NH und Y = O oder NH, wenn X = C=0 oder entfallt, wenn X = O oder 
NH bedeuten. 

5. Verfahren zur Herstellung von Verbindungen der Formel I, gemSB einem oder 
mehreren der Anspruche 1 bis 4, worin Y = O, NH oder NCCj-C^ALcyl und X = 

C=0, OS oder CR?R* bedeuten, dadurch gekennzeichnet, dafi man Verbindungen der 



Formel II 



N^N 





worin Hal = Chlor oder Brom bedeutet, mit Verbindungen der Formel HI 
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4 

HY — CH 2 C = C R (HI) 

isetzt, Oder, fells in der FonndTjatfR 10 bedentet oder Y entfillt und X = O, S, NH 
Oder N-{C 1 -C 4 )AIkyl bedeutet, Verbindungen der Formel IV 




(IV), 



Hal 

worin Hal = Chlor oder Brom bedeutet, mit Vertrindungen der Fbnnel V 



R 10 

HX-C- (CH^CEC— R 4 (V) 
R 9 



umsetzt, und werm R 4 =H bedentet, den Wasserstoff gegebenenfalls gegen Halogen 
austauschL 

6. Fungizide Mittel, dadurch gekennzeichnet, daB sie eine wirksame Menge einer 
Verbindung der Fbnnel I gemaB einem oder mehreren der AnsprQcne 1 bis 4 
enthalten. 

7. Verwendung von Verbindungen der Formel 1 gemSB einem oder mehreren der 
AnsprQcne 1 bis 4 zar Bekampfung von Schadpilzen. 

g _ Verfahren zur BekSmpfung von Schadpilzen, dadurch gekannzeichnet, daB man auf 
diese oder die von ihnen befallenen Pflanzen, Flachen oder Substrate cine wirksame 
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Menge einer Vertrindung der Formel I gonaB einem oder mehreren der Anspriiche 1 
bis 4 appliziert 
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